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Abstract of DE19814106 

A novel solid electrolyte has a perovskite structure which contains either (a) alkaline earth metal sites 
occupied by barium, rare earth metal sites occupied by praseodymium and another rare earth metal 
(preferably gadolinium or cerium and another rare earth metal, preferably gadolinium), and oxygen; or (b) 
alkaline earth metal sites occupied by barium and another alkaline earth metal (preferably magnesium or 
calcium), rare earth metal sites occupied by cerium and another rare earth metal (preferably gadolinium or 
praseodymium and another rare earth metal, preferably gadolinium), and oxygen. Also claimed are (i) 
solid ceramic fuel cells, direct methanol fuel cells, hydrogen pumps, oxygen concentration sensors, 
vapour concentration sensors and fuel cell systems containing the above solid electrolyte; (ii) a direct 
methanol fuel cell including a proton conductive solid electrolyte formed by sintering a mixture of metal 
compounds, at least one of which is a metal oxide; and (iii) hydrogen separation and supply equipment 
which has a hydrogen pump including the above solid electrolyte. 
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@ Festelektrolyte ebenso wie Brennstoffzellen, Wasserstoffpumpen, Sauerstoffkonzentrationssensoren und 
Dampfkonzentrationssensoren, die die Festelektrolyte verwenden 

(57) Ein Festelektrolyt der vorliegenden Erfindung besltzt 
eine Perowskitstruktur, die einen Erdalkalimetallplatz, ei- 
nen Seltenerdmetallplatz und Sauerstoff enthalt, worin 
Barium (Ba) auf dem Erdalkalimetallplatz vorkommt und 
Praseodym (Pr) und wenigstens ein anderes Seltenerd- 
metall auf dem Seltenerdmetallplatz vorkommt. Dieser 
Festelektrolyt besitzt exzellente Protonenleitfahigkeit und 
Sauerstoffionenleitfahigkeit und zeigt hohe elektrlsche 
Leitfahigkeit in einem Temperaturbereich von 400 bis 
yoO'C. Dieser Festelektrolyt wird venwendet, um Brenn- 
stoffzellen, eine Wasserstoffpumpe, einen Sauerstoffkon- 
zentrationssensor und einen Dampfkonzentrationssensor 
zu konstruleren, welche vorteilhafterweise in dem obigen 
Temperaturbereich betrieben warden. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Festelektroiyle ebenso 
wic Brcnnstoflzcllen, WasscrslofFpuinpcn, Saucrstoffkon- 
zcntrationsscnsorcn und Dampfkonzentralionsscnsorcn, die S 
die Festelektrolyte verwenden. Insbesondere betrifft die 
vorliegende Erfindung Festelektrolyte mit Proionenleitfa- 
higkeit in einer vorbestimmten Umgebung, ebenso wie 
Brennstoffzelien, Wasserstoffpumpen, Sauerstoffkonzentra- 
tionssensoren und Dampfkonzentrationssensoren, die sol- lO 
che Festelektrolyte verwenden. 

Bckannte Festelektrolyte unnfassen yttriumoxidstabili- 
sicrles Zirkoniumoxid (im Folgcnden mit YSZ abgekiirzt), 
welches eine sau^stoffionenleitende Substanz ist, und Ka- 
tionenaustauschfilme (wie zum Beispiel ein Nafionfilm, der i5 
von du Pont hergestelit wird), die hauptsachlich aus Poiyte- 
tralluorethylen bestehen. Diese Festelektrolyte werden ver- 
wendet, zum Beispiel, als der Elektrolyt von Brennstoffzel- 
ien. Die Anwendung bzw. Verwendung solch eines Fest- 
clektrolyten fiir den Elektrolytcn von Brennstoffzelien er- 20 
moglicht es, daB alle Hauptkomponenten der Feststoffzellen 
aus Festkorpem gemacht sind. Dies halt die Brennstoffzel- 
ien frei von Leckverlusten und vereinfacht die Struktur der 
Brennstoffzelien, wodurch langlebige Brennstoffzelien klei- 
ner GroBe realisiert werden. 25 

Wie bekannt ist, ist ein Polymereleku-olytfilm mit Proto- 
nenleitfahigkeit, wie zum Beispiel der Nafionfihn, als eine 
Wasserstoffpumpe geeignet, auBer als der Elektrolyt von 
BrennstoffzeUen (zum Beispiel, JAPANESE PATENT 
LAYING-OPEN GAZETTE Nr. 5-242850). Die Wasser- 30 
stoff'pumpe nutzt die Protonenleitahigkeit des Polymer- 
elektrolytfilms aus und separiert eine vorbestimmte Menge 
von Wasserstoff aus einem Wasserstoff'-enthaltenden Gas 
dadurch, daB dem ElekU-olytfilm eine bestimmte Menge an 
ElckLrizitat zugefuhrt wird. Das Anlegen einer Spannung an 35 
den Elektrolytfilm bewirkt, daB sich die Protonen in einer 
Richtung entgegengesetzt zu der Richtung des Anlegens der 
Spannung in dem Elektrolytfilm bewegen und an der gegen- 
Oberliegenden Oberflache des Elektrolytfilms wieder zu 
Wasserstoff werden. Die auf diese Weise erzeugte Menge an 40 
Wasserstoff hangt von der ElekUnzitatsversorgung durch den 
Elektrolytfilm hindurch ab. Das Steuem der Elcktrizi tats vcr- 
sorgung durch den ElekU-olytfilm hindurch rcguliert auf 
diese Weise die Menge und den Druck des aus einer gasfor- 
migen Mischung separierten Wasserstoff's. 45 

Andere bekannte protonenleitende Festelektrolyte als die 
obigen Kationenaustauschfilme umfassen Festkeramikelek- 
trolyte, die aus Perowskit-Oxiden bestehen (zum Beispiel, 
JAPANESE PATENT LAYING-OPEN GAZETTE Nr. 
4-34862 und Nr. 64-87510). Die Perowskit-Oxide, wie zum 50 
Beispiel BaCeo.8Zro.iNdo.i03-a tind BaCeo.gGdo.iOs-a, sind 
in diesen Referenzen offenbart. Diese Keramikoxidmateria- 
lien sind zur Herstellung von Festkeramik-Brennstoffzellen 
bzw. Festoxid-Brennstoffzelien geeignet, die bei hohen 
Temperaturen von nicht weniger als mehreren hundert Grad 55 
Celsius betrieben werden. Wie die Polymerelektrolytfilme 
vercinfachcn diese Kcramikmatcrialicn die Struktur von 
Brennstoffzelien. 

Es ist jedoch erforderlich, die bekannten protonenleiten- 
den FestkeramikelekUxjlyte, die aus den Perowskit-Oxiden 60 
bestehen, auf die hohen Temperaturen von 850 bis lOOO^C 
aufzuheizen, um die hinreichende Protonenleitfahigkeit als 
der Elektrolyt der Festkeramik- bzw. Festoxid-Brennstoff- 
zellen zu gewahrleisten. Diese Festelektrolyte zeigen nicht 
geniigende Protonenleitfahigkeit fur die Brennstofifzellen 65 
bei den Temperaturen, die niedriger als dieser Tfemperatur- 
bereich sind. Obwohl die Beuiebstemperatur der Brenn- 
stoffzelien auf diesen Temperaturbereich aufgeheizt werden 
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sollte, um das hinreichende Leistungsverhalten sicherzustel- 
len, verlangert die hohe Betriebstemperatur unerwiinschter- 
weise die Zeitspanne, die fiir das Aufheizen oder Abkiihlen 
der Brennstoffzelien bei einem Start oder einem Anhalten 
der Brennstoffzelien erforderlich ist. Die Komponcntcn der 
Brennstoffzelien sollten aus einem speziellen warmebestan- 
digen Material gemacht sein, das im Betriebstemperaturbe- 
reich stabil ist. Das spezielle wSrmebestandige Material er- 
hoht die Herstellungskosten und beeinU^chUgt die prakti- 
sche Verwendung von Festelektrolyien. Ein groBer Unter- 
schied zwischen der Temperatur der Brennstoffzelien im 
Betrieb und der Temperatur bei einem Anhalten crhoht die 
Warmespannung (infolge des Unterschieds im Warmeaus- 
dehnungskoeffizienten zwischen den jeweiligen Kompo- 
nenten der Brennstoffzelien), mit der diese Komponenten 
beaufschlagt werden, und verschlechtert die Haltbarkeit 
bzw. Lebensdauer der Brennstoffzelien. 

Die Betriebstemperatur der kationenleitenden Polymer- 
elektrolytfilme, die die hinreichende Protonenleitfahigkeit 
gewahrlcistet, liegt bei 80 bis 100*^C. Irgendwelche Pro- 
bleme infolge der hohen BeUnebstemperatur treten bei sol- 
chen bekannten Polymerelektrolyten nicht auf, obwohl 
diese eine geringere Starke als die Keramikpolymerelektro- 
lyte besitzen. Eine Wasserstoffpumpe, die den Polymerelek- 
trolyten umfaBt, kann somit den separierten Wasserstoff 
nicht bis zu einem envUnschten hohen Niveau unter Druck 
setzen. 

Es ist daher eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung, ei- 
nen neuartigen Festelektrolyten bereitzustellen, der in einem 
niedrigeren Temperaturbereich als bekannte Festelektrolyte 
betrieben wird. 

Eine weitere Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, 
Brennstoffzelien, die den Festelektrolyten aufweisen, in die 
Lage zu versetzen, in einem Temperaturbereich betrieben zu 
werden, der kein spezielles warmebestandiges Material er- 
fordert. 

Eine weitere Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, 
eine Wasserstoffpumpe mit hinreichender Starke bereitzu- 
stellen. 

Eine weitere Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, 
neuartige Anwendungen des Festelektrolyten vorzuschla- 
gen. 

Die Losung dieser Aufgaben erfolgt durch die Merkmale 
der Anspruche 1, 9, 14-19, 21, 24, 26. 28, 29, 32, 34, 37, 39, 
43,44, 47 und 49. 

ErfindungsgemaS wird ein erster FestelekUolyt mit einer 
Perowskitstruktur bereitgestellt, der einen Erdalkalimetall- 
platz, einen Seltenerdmetallplatz und Sauerstoff aufweist, 
worin der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt 
wird, und 

der Seltenerdmetallplatz von Prascodym (Pr) und wenig- 
stens einem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 

Der erste so aufgebaute Festelektrolyt zeigt Protonenleit- 
fahigkeit in einer Wasserstoff- oder Dampfenthaltenden At- 
mosph^ und Sauerstoffionenproduktivitat in einer Sauer- 
stoff-enthaltenden Atmosphare. Dieser Festelektrolyt ist 
demcnisprcchcnd geeignet, zum Beispiel, als der Elektrolyt 
von Festkeramik-Brennstoffzellen bzw. Festoxid-Brenn- 
stoffzellen. In dem ersten Festelektrolyt kann das wenig- 
stens eine andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) umfas- 
sen. 

GemaB einer vorteilhaften Anwendung betragt die elek- 
trische Leitfahigkeit einer Elektrolytschicht, die aus dem er- 
sten Festelektrolyten besteht, in einem Ttinperaturbereich 
von AGO bis 700°C nicht weniger als 1x10"^ S/cm, wenn 
eine Seite der Elektrolytschicht Wasserstoff und die andere 
Seile der Elekurolytschicht Luft ausgesetzt ist. Festkcramik- 
Brennstoffeellen bzw. Festoxid-Brcnnstoffzellen, die den 
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Festelektrolyten aufweisen, konnen eine hinreichende elek- 
iromotorische Kraft in diesem Temperaturbereich erzeugen. 

Gemafi einer anderen vorteilhaften Anwendung ist die 
clekirischc Ijeitfahigkeit dcs erslcn Fcslclcklrolylcn in ci- 
nem Temperaturbereich von 400 bis 700**C nicht geringer 5 
als 1x10"^ S/cm in einer Atmosphare aus wenigstens Luft 
Oder angefeuchtetem Wasserstoff. Eine Wasserstoffpumpe, 
ein Dampfkonzentrationssensor und ein Sauersloffkcnzen- 
trationssensor nutzen die Protonenleitfahigkeit oder die Sau- 
erstoffionenleitfahigkeit dieses Festelektrolyten aus und 10 
werden vorteilhafterweise in denti obigen Tfemporaturbe- 
reich beUicbcn. 

In dem erslen Festelektrolyten der vorliegendcn Erfin- 
dung kann das wenigstens eine andere Seltenerdmetall Cer 
(Ce) und ein anderes spezifisches Seltenerdmetall umfassen. 15 
Das andere spezifische Seltenerdmetall ist zum Beispiel Ga- 
dolinium (Gd). 

GemaB einer vorteilhaften Anwendung ist die elektrische 
Leitfahigkeit solch eines Festelektrolyten in einem Tempe- 
raturbereich von 600 bis 800°C in einer Atmosphare aus 20 
Luft nicht geringer als IxlO'^ S/cm. 

Die vorliegende Erfindung ist ebenfalls auf einen zweiten 
Festelektrolyten mit einer Perowskitstruktur gerichtet, der 
einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmelallplatz und 
SauerstofT aufweist, 25 
worin der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall beselzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und wenigstens ei- 
nem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 

Der so aufgebaute zweite Festelektrolyt zeigt Protonen- 30 
leitfahigkeit in einer Wasserstoff- oder Dampfenthaltenden 
Atmosphare und SauerstoffionenproduktivitSt in einer Sau- 
erstoff-enthaltenden Atmosphare. Dieser Festelektrolyt ist 
demgemaB geeignet, zum Beispiel, als der Eleklrolyt von 
Fcstkeramik- bzw. Festoxid-Brennstoffzellen. In dem zwci- 35 
ten Festelektrolyten kann das wenigstens eine andere Sel- 
tenerdmetall Gadolinium (Gd) umfassen. In einem anderen 
Beispiel kann das wenigstens eine andere Seltenerdmetall 
Praseodym (Pr) und ein anderes spezifisches Seltenerdme- 
tall umfassen. Das andere spezifische Seltenerdmetall ist 40 
zum Beispiel Gadolinium (Gd). Gem^ einer vorteilhaften 
Anwendung ist das andere Erdalkalimetall Magnesium 
(Mg) oder Kalzium (Ca). 

Die vorliegende Erfindung ist des weiteren auf eine Fest- 
keramik- bzw. Festoxid-Brennstoffzelle gerichtet, die ein 45 
Paar von Gasdiffusionselektroden aufweist und eine Eiek- 
trolytschicht, die aus einem Festelektrolyten besteht, der 
zwischen dem Paar von Gasdiffusionselektroden eingefugt 
ist, wobei eine elektromotorische Kraft durch die Festkera- 
mik-Brennstoffzellc erzeugt wird, in der eine der Gasdiffu- 50 
sionselektroden einem gasformigen Brennstofif ausgcsclzt 
ist, der wenigstens Wasserstoff enthalt, und die andere der 
Gasdiffusionselektroden einem oxidierenden Gas ausgesetzt 
ist, das wenigstens Sauerstoff enthalt, 

worin der Festelektrolyt entweder der erste Festelektrolyt 55 
oder der zweite Festelektrolyt der vorliegendcn Erfindung 
ist. 

Da der Festelektrolyt bei niedrigeren Temperaturen als 
die bekannten Festelektrolyten hinreichende elektrische 
Leitfahigkeit zeigt, erzeugt die Festkeramik- bzw. Festoxid- 60 
Brennstofifzelle der vorliegendcn Erfindung im Vergleich 
mit den Festkeramik-Brennstoffzellen nach dem Stand der 
Technikeine hinreichende elektromotorische Kraft in einem 
niedrigeren Belriebstemperaturbereich (zuin Beispiel 400 
bis 700°C). Dieser niedrigere Betriebs temperaturbereich 65 
der Festkeramik-Brennstoffzelle ermoglicht es den anderen 
Komponenten der Brennstoffzelle als dem Festelektrolyten 
aus einem metallischen Material gemacht zu werden, wie 
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zum Beispiel rostfreier Stahl. Fiir die Komponenten der 
Brennstoffzelle ist somit kein spezielles warmebestandiges 
Material erforderlich. Dieser niedrigere Betriebstemperatur- 
bcrcich der Fcstoxid-BrennsLoffzelle verringcrt die Wanne- 
spannung, mit der die Komponenten der Brennstoffzelle im 
ProzeB des Aufheizens oder Abkuhlens der Brennstofifzelle 
bei einer Inbetriebnahme oder einem Anhalten beaufschlagl 
werden, wodurch der Brennstoffzelle hinreichende Haltbar- 
keit bzw. Lebensdauer gegeben wird. Der gasformige 
Brennstoff, der wenigstens Wasserstoff enthalt, kann ein 
wasserstoffreiches. Gas sein, das durch Reformieren eines 
KohlenwasserstofF-Rohbrcnnsloffs erzeugt wurde, oder 
Wasserstoff hoher Rcinheit. 

Die vorliegende Erfindung stellt eine erste direkte Metha- 
nol-Brennstoffzelle bereit, die ein Paar von Elektroden auf- 
weist und eine Elektrolytschicht, die aus einem protonenlei- 
tenden Festelektrolyten bestehl, der zwischen dem Paar von 
Elektroden eingefUgt ist, wobei eine elektromotorische 
Kraft von der ersten direkten Methanol-Brennstoflfzelle er- 
zeugt wird, in der eine der Elektroden Methanol als einem 
Brennstoff ausgesetzt ist und die andere der Elektroden ei- 
nem oxidierenden Gas ausgesetzt ist, das wenigstens Sauer- 
stoff enthalt, 

wobei der Festelektrolyt gebildet wird, indem man eine Mi- 
schung aus einer Vielzahl von Metallverbindungen sintert, 
wobei wenigstens eine der Vielzahl von Metallverbindun- 
gen ein Metalloxid ist. 

In der ersten direkten Methanol-Brennstofifzelle der vor- 
liegendcn Erfindung besteht der Festelektrolyt aus einem 
gesintertem Korper aus Metallverbindungen, so daB das 
Methanol nicht durch den Festelektrolyten hindurchdringt. 
Die Methanol-Undurchlassigkeit gewahrleistet die hinrei- 
chende Nutzungseffizienz und verringert die Haltbarkeit der 
Kathode nicht. Die Struktur, die eine direkte Zufuhrung von 
Methanol als einem Brennstoff zu der Anode ermoglicht, cr- 
fordert keinen Reformierer zur Umwandlung eines Roh- 
brennstoffes, wie zum Beispiel Methanol, und erzeugt ein 
wasserstoffreiches Gas. Dies vereinfacht die Struktur der 
Brennstoffzelle. 

Die vorliegende Erfindung stellt ebenfalls eine zweite di- 
rekte Methanol-Brennstoffzelle bereit, die ein Paar von 
Elektroden aufweist und cine Elektrolytschicht, die aus ei- 
nem protoncnlcitcnden Fesleleklrolylen besteht, der zwi- 
schen dem Paar von Elektroden eingefugt ist, wobei eine 
elektromotorische Kraft von der zweiten direkten Methanol- 
Brennstoffzelle erzeugt wird, in der eine der ElekU-oden Me- 
thanol als einem Brennstoff ausgesetzt ist und die andere der 
Eleku-oden einem oxidierenden Gas ausgesetzt ist, das we- 
nigstens Sauerstoff enthalt, 

worin der Festelektrolyt der erste Festelektrolyt der vorlie- 
gendcn Erfindung ist. 

Die vorliegende Erfindung stellt ebenfalls eine dritte di- 
rekte Methanol-Brennstoffzelle bereit, die ein Paar von 
Elektroden aufweist und eine Elektrolytschicht, die aus ei- 
nem protonenleitenden Festelektrolyten besteht, der zwi- 
schen dem Paar von Elektroden eingefugt ist, wobei eine 
clcku-omotorische Kraft von der dritten direkten Methanol- 
Brennstoffzelle erzeugt wird, in der eine der Elektroden Me- 
thanol als einem Brennstoff ausgesetzt ist und die andere der 
Elekuxxlen einem oxidierenden Gas ausgesetzt ist, das we- 
nigstens Sauerstoff enthalt, 

wobei der Festelektrolyt der zweite Festelektrolyt der vor- 
liegendcn Erfindung ist. 

Die zweite und die dritte direkte Methanol-Brennstoffzel- 
len der vorliegendcn Erfindung uben die folgenden Effekte 
aus, zusatzlich zu denselben Effekten wie jene der oben dis- 
kutierten ersten direkten Methanol-Brennstoffzelle. Da der 
Festelektrolyt bei niedrigeren Temperaturen als die bekann- 
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ten Fesleleklrolyten hinreichende elektrische Leitfahigkeil 
zeigt, erzeugen die zweiten und die dritten direklen Metha- 
nol-Brennstoffzellen der vorliegenden Erfindung, vergii- 
chcn mil den Fcslkerarnik- bzw. Fcstoxid-Brennsloffzellcn 
nach dem Stand dcr Tbchnik, in eincm nicdrigeren Bctriebs- S 
temperaturbereich (zum Beispiel 400 bis 700°C) eine hinrei- 
chende eleklromotorische Kraft. Dieser niedrigere Betriebs 
temperaturbereich der direkten Methanol -Brennstoffzellen 
ermoglicht es den anderen Komponenten der Brennstoffzel- 
len als dem Festelektrolyten aus einem metallischen Mate- lO 
rial gemacht zu sein, wie zum Beispiel rostfreiem Stahl. Fiir 
die Komponenten der BrennslofTzellen sind folglich kcine 
spcziellen warmebestandigcn Materialien erfordcrlich. Dcr 
niedrigere Betriebstemperaturbereich dieser direkten Me- 
thanol-Brennstoffzellen verringert die Warmespannung, mil is 
der die Komponenten der Brennstoflizelien im ProzeB des 
Aufheizens oder AbkUhlens der Brennstoflzellen bei der In- 
betriebnahme oder einem Anhalten bzw. Stop beaufschlagt 
werden, wodurch die Brennstoffzellen eine hinreichende 
Haltbarkeit bzw. Lcbcnsdaucr bckommen. 20 

Die vorliegende Erfindung ist ebenfalls auf eine erste 
Wasserstoffpumpe gerichtet, die eine Elektrolytschicht auf- 
weist, die aus einem protonenleitenden FestelekUx)lyten be- 
steht, und ein Paar von Elektroden, das heiBt, eine Kathode 
und eine Anode, die auf beiden Seiten der Elektrolytschicht 25 
angeordnet sind, wobei die erste Wasserstoffpumpe eine Zu- 
fuhrung eines Gases, das wenigstens WasserstofT enthalt, zu 
einer Seite der Elektrolytschicht mil der Kathode empfangt 
und Wasserstoff aus dem Gas separiert, wobei eine an der 
Elekux)lytschicht iiber die Elektroden anliegende Spannung 30 
bewirkt, daB der in dem Gas enthaltene Wasserstoff ein 
Elektron verliert und ein Proton bildet, welches durch die 
ElekUX)lytschicht hindurchgeht, und ein Elektron aufnimml, 
urn an der anderen Seite der Elektrolytschicht mit der Anode 
wicdcr zu Wasserstoff zu wcrdcn, 35 
worin der Festeleklrolyt eine Perowskitstruktur besitzl, die 
einen Erdalkalimetallplalz, einen Seltenerdmetallplatz und 
Sauerstoff umfaBt, 

wobei der Erdalkalimetallplalz von Barium (Ba) beselzt 
wird, und 40 
der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der Ele- 
menlc Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem anderen Sel- 
tcncrdmelall beselzt wird. 

GemaB einer vorteilhaften Anwendung der ersten Was- 
serstoffpumpe ist das andere Seltenerdmetall Gadolinium 45 
(Od). 

Die vorliegende Erfindung ist weilerhin auf eine zweite 
Wasserstoffpumpe gerichtet, die eine Elektrolytschicht auf- 
weist, die aus einem protonenleitenden Festelektrolyten be- 
stcht, und ein Paar von Elektroden, das heiBt, eine Kathode 50 
und eine Anode, die auf beiden Seiten dcr Elektrolytschicht 
angeordnet sind, wobei die zweite Wasserstoffpumpe eine 
Zufuhrung eines Gases, das wenigstens Wasserstoff enthalt, 
zu einer Seite der Elektrolytschicht mit der Kathode emp- 
fMngt und Wasserstoff aus dem Gas separiert, wobei eine an 55 
der Elektrolytschicht Ober die Elektroden anliegende Span- 
nung bewirkt, daB dcr in dem Gas enthaltene Wasserstoff ein 
Elekuron verliert und ein Proton bildet, welches durch die 
ElekuxDlytschicht hindurchgeht und ein Elektron aufnimmt, 
um an der anderen Seite der Elektrolytschicht mit der Anode 60 
wieder zu Wasserstoff zu werden, 

wobei der Festeleklrolyt der zweite Festeleklrolyt der vor- 
liegenden Erfindung ist. 

Die erste Wasserstoffpumpe oder die zweite Wasserstoff- 
pumpe der vorliegenden Erfindung wird verwendet, um 65 
Wasserstoff aus einer Wasserstoff enlhaltenden gasformigen 
Mischung zu separieren und den separierten Wasserstoff bis 
zu einem erwUnschten Niveau unterDruck zu seizen. Die in 
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diesen Wasserstoffpumpen enthaltene Elektrolytschicht be- 
steht aus einem Festelekuxjlyten aus Metalloxiden mit einer 
Perowskitstruktur. Die Elektrolytschicht besilzt dement- 
sprcchcnd exzcllenie Starke und isl hinrcichend wider- 
slandsfahig gcgeniiber dcr Belaslung, die in dem ProzcB, 
den Wasserstoff unter Druck zu setzen, beaufschlagt wird. 
Diese Wasserstoffpumpen werden vorteilhafterweise in ei- 
nem vorbestimmten Temperaturbereich betrieben, in dem 
der Fesieleku-olyt der Elektrolytschicht hinreichende Proio- 
nenleitfahigkeit zeigt. 

In den ersten und den zweiten Wasserstoffpumpen der 
vorliegenden Erfindung kann eine Menge des aus dem Gas, 
das wenigstens Wasserstoff cnlhall, separierten Wasserstof- 
fes regulien werden, indem man eine Zufuhrung durch die 
Elektrolytschicht hindurch steuert. Diese Struktur ermog- 
licht die Separation einer erwunschlen Menge von Wasser- 
stoff und die Zunahme des Druckes des separierten Wasser- 
stoffes bis zu einem erwUnschten Niveau. 

Die vorliegende Erfindung stellt ebenfalls eine erste Was- 
serstoffversorgungsvorrichtung zum Separieren von Was- 
serstoff aus einem wenigstens Wasserstoff-enthaltenden Gas 
und zum Zufiihren des separierten Wasserstoffes nach drau- 
Ben bereit, wobei die erste Wasserstoffversorgungsvorrich- 
tung aufweist: 

die erste Wasserstoffpumpe der vorliegenden Erfindung; 
ein Wasserstoff reservoir zum Speichem des von der ersten 
Wasserstoffpumpe separierten Wasserstoffes; 
eine Wasserstoffseparadonssteuereinheit zum Regulieren 
der an die Elektrolytschicht, die in der ersten Wasserstoff- 
pumpe enthallen ist, angeleglen Spannung, um 
so eine Menge des von der ersten Wasserstoffpumpe sepa- 
rierten Wasserstoffes zu kontrollieren bzw. zu steuem; 
eine Wasserstoff speichermeBeinheit zum Messen einer 
Menge des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Was- 
serstoffes; und 

eine Wasserstoffspeicherregulationseinheit zum Abgeben 
eines Befehles an die Wasserstoffseparationssteuereinheit, 
auf der Grundiage der von der WasserstoffspeichermeBein- 
heit gemessenen Menge des Wasserstoffes, und zum Bewir- 
ken, daB die Wasserstoffseparationssteuereinheit die Menge 
des von der ersten Wasserstoffpumpe separierten Wasser- 
stoffes sleuerl bzw. kontrolliert, wodurch die Menge des in 
dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Wasserstoffes auf 
ein vorbestimmtes Niveau regulien wird. 

Die vorliegende Erfindung stellt ebenfalls eine zweite 
Wassersloffversbrgungsvorrichtung zum Separieren von 
Wasserstoff aus einem wenigstens Wasserstoff-enthaltenden 
Gas und zum Zufiihren des separierten Wasserstoffs an die 
AuBenwelt bereit, wobei die zweite Wasserstoffversor- 
gungsvorrichtung aufweist: 

die zweite Wasserstoffpumpe dcr vorliegenden Erfindung; 
ein Wasserstoffreservoir zum Speichem des von der zweiten 
Wasserstoffpumpe separierten Wasserstoffes; 
eine Wasserstoffseparationssteuereinheit zum Regulieren 
der an die Elektrolytschicht, die in der zweiten Wasserstoff- 
pumpe enthalten ist, angelegten Spannung, um so eine 
Menge des von der zweiten Wasserstoffpumpe separierten 
Wasserstoffes zu kontrollieren bzw. zu steuern; 
eine WasserstoffspeichermeBeinheit zum Messen einer 
Menge des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Was- 
serstoffes; und 

eine Wasserstoffspeicherregulationseinheit zum Abgeben 
eines Befehles an die Wasserstoffseparationssteuereinheit, 
auf der Grundiage der von der WasserstoffspeichermeBein- 
heit gemessenen Menge des Wasserstoffes, und zum Bewir- 
ken, daB die Wassersloffseparationssteuereinheit die Menge 
des von der zweiten Wasserstoffpumpe separierten Wasser- 
stoffes steuert bzw. konlroUiert, wodurch die Menge des in 
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dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Wassersloffes auf 
ein vorbestimmtes Niveau reguliert wird. 

In der ersten WasserstofFversorgungsvorrichtung und der 
Kwcitcn WasscrslofTvcrsorgungsvorrichlung der vorlicgen- 
den Erfindung wird cine hinrcichende Mcngc von Wasser- 5 
stoff in dem Wasserstoffreservoir gespeichert. Diese Struk- 
tur ermoglicht es, daB eine benotigte Menge von Wasserstoff 
unverzuglich nach drauBen bzw. zur AuBenwelt zugefuhrt 
wird. 

Die vorliegende Erfindung stellt einen Sauerstoffkonzen- lO 
trationssensor bereit, der eine Konzentration von SauerstofF, 
der in einem Zielgas enthallen isl, ermiltell, auf der Grund- 
lage eines clekLrischen Zuslandes, der zwischcn einem Paar 
von Elektroden auftritt, die iiber einer Elektrolytschicht an- 
geordnet sind, welche aus dem ersten Festeleklrolyten oder 15 
dem zweiten Festeleklrolyten der vorliegenden Erfindung 
mit Sauerstoffionenleitfdhigkeit besteht, wenn eine Seite der 
Elektrolytschicht einem Referenzgas mit einer vorbestimm- 
ten Sauerstoffkonzentration ausgesetzt wird und die andere 
Seite der Elektrolytschicht dem Zielgas mit einer unbckann- 20 
ten Sauerstoffkonzentration ausgesetzt wird. Der Sauer- 
stoffkonzentrationssensor wird vorteilhafterweise in einem 
vorbestimmten Temperaturbereich (zum Beispiel 400 bis 
700°C) betrieben, in dem der Festelektrolyt hinreichende 
Sauerstoffionenleitfahigkeit zeigt. 25 

Der elektrische Zustand, der zwischen den Elektroden 
auftritt, ist zum Beispiel eine elektromotorische Kraft, die 
zwischen den Elektroden erzeugt wird. Diese Struktur er- 
moglicht es, die Sauerstoffkonzentration in dem Zielgas zu 
ermitteln, indem man die elektromotorische Kraft miBt, 30 
wenn die Elektrolytschicht in eine Sauerstoffkonzentrati- 
onszelle zwischen dem Referenzgas und dem Zielgas ge- 
setzt wird. GemaB einer vorteilhaften Anwendung wird eine 
ZielgasdifFusionsbeschrankungseinheit in einem Zufiih- 
rungsweg des Zielgases zum Beschrankcn der Zufuhrung 35 
des Zielgases, das dem Sauerstoffkonzentrationssensor zu- 
gefiihrt wird, angeordnet. Der Sauerstoffkonzentrationssen- 
sor dieser Struktur legt eine vorbestinamte Spannung zwi- 
schen den Elektroden an, die auf beiden Seiten der Elektro- 
lytschicht angeordnet sind, und miBt den Grenzstrom, der 40 
durch den Schaltkreis entsprechend der Sauerstoffkonzen- 
tration hindurchfliefit, um so die Sauerstoffkonzentration in 
dem Targetgas zu ermitteln. Dies bedeutet, daB der Sauer- 
stoffkonzentrationssensor vom Grenzstromtyp ist. 

Die vorliegende Erfindung ist weiterhin auf einen ersten 45 
Dampfkonzentrationssensor mit einem protonenleitenden 
Festelektrolyten gerichtet, wobei der erste Dampfkonzentra- 
tionssensor aufweist: 

eine Elektrolytschicht, die aus dem Festelektrolyten besteht 
und so angeordnet ist, daB eine Seite der Elektrolytschicht 50 
einem Referenzgas mit einer vorbestimmten Dampfkonzen- 
tration ausgesetzt ist und die andere Seite der Festelektrolyt- 
schicht einem Zielgas mit einer unbekannten Dampfkonzen- 
tration ausgesetzt ist; 

ein Paar von Elektroden, die tiber der Elektrolytschicht an- 55 
geordnet sind; 

cine Detektionscinrichtung zum detektieren bzw. ermitteln 
eines elektrischen Zustandes, der zwischen den Elektroden, 
die iiber der Elektrolytschicht angeordnet sind, auftritt; und 
eine Dampfkonzentrationsermittlungseinrichtung zum Er- 60 
mitteln einer Konzentration des Dampfes, der in dem Ziel- 
gas enthalten ist, auf der Grundlage des von der Detektions- 
cinrichtung ermillelten bzw. delektierten elektrischen Zu- 
standes, 

wobei der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, die 65 
einen Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetallplatz und 
Sauerstoff aufSveist, 

wobei der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt 



106 A 1 

8 

wird, und 

der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der Ele- 
mente Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem anderen Sel- 
lencrdmctall besetzt wird. 

In dem ersten Dampfkonzentrationssensor kann das an- 
dere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) sein. 

Die vorliegende Erfindung ist ebenfalls auf einen zweiten 
Wasserdampfkonzenlrationssensor mit einem protonenlei- 
tenden Festelekuxjlyten gerichtet, wobei der zweite Dampf- 
konzentrationssensor aufweist: 

eine Elektrolytschicht, die aus dem Festelektrolyten besteht 
und so angeordnet ist, daB cine Seite der Elektrolytschicht 
einem Referenzgas mit einer vorbestimmten Dampfkonzen- 
uration ausgesetzt ist und die andere Seite der Festelektrolyt- 
schicht einem Zielgas mit einer unbekannten Dampfkonzen- 
tration ausgesetzt ist; 

ein Paar von Elektroden, die iiber der Elektrolytschicht an- 
geordnet sind; 

eine Detektionscinrichtung zum detektieren bzw. ermitteln 

eines elektrischen Zustandes, der zwischen den Elektroden, 
die iiber der Elektrolytschicht angeordnet sind, auftritt; und 
eine Dampfkonzentrationsermittlungseinrichtung zum Er- 
mitteln einer Konzentration des Dampfes, der in dem 5^el- 
gas enthalten ist, auf der Grundlage des von der Detektions- 
cinrichtung ermittelten bzw. detektierten elektrischen Zu- 
standes, 

wobei der Festelektrolyt entweder der erste FestelekUrolyt 
Oder der zweite Festelektrolyt der vorliegenden Erfindung 
ist. 

In den ersten und den zweiten Dampfkonzentrationssen- 
soren der vorliegenden Erfindung erreicht, da der Festelek- 
trolyt Protonenleitfahigkeit besitzt, der elektrische Zustand 
zwischen den Elektroden, die iiber der Elektrolytschicht an- 
geordnet sind, einen vorbestimmten Zustand entsprechend 
der Dampfkonzentration in dem Targetgas. Die Dampfkon- 
zentration in dem Zielgas wird folglich ermittelt, indem man 
den elektrischen Zustand detektiert bzw. ermittelt. Diese 
Dampfkonzentrationssensoren werden vorteilhafterweise in 
einem sp)ezifischen Temperaturbereich betrieben, in dem der 
FestelekUx)lyt hinreichende Protonenleitfahigkeit zeigt. 
Zum Beispiel, wenn die Elektrolytschicht aus entweder dem 
ersten Festelektrolyten oder dem zweiten Festelekuralyten 
der vorliegenden Erfindung besteht, wird der Dampfkonzen- 
trationssensor vorteilhafterweise in dem Tfemperaturbereich 
von 400 bis 700°C betrieben. 

Der elektrische Zustand, der durch die Detektionscinrich- 
tung detektiert wird, ist zum Beispiel eine zwischen den 
Elektroden erzeugte elektromotorische Kraft. Diese Struktur 
ermoglicht es, daB die Dampfkonzentration in dem Zielgas 
ermittelt wird, indem man die elektromotorische Kraft miBt, 
wenn die Elektrolytschicht in eine Dampfkonzcntrations- 
zelle zwischen dem Referenzgas und dem 5^elgas gesetzt 
wird. GemaB einer vorteilhaften Anwendung wird eine 2^el- 
gasdiffusionsbeschrankungseinheit in einem Zufiihrungs- 
weg des Zielgases zum BeschrSnken der Zufuhrung des 
Zielgases, das dem Dampfkonzentrationssensor zugeftihrt 
wird, angeordnet. In dieser Struktur ist eine Variation bzw. 
Anderung in dem elektrischen Zustand, der von der Detekti- 
onscinrichtung detektiert wird, ein Grenzstrom, der durch 
den Schaltkreis entsprechend der Dampfkonzentration hin- 
durchflicBt, wenn cine vorbestimmie Spannung zwischen 
den Elektroden, die auf beiden Seiten der Elektrolytschicht 
angeordnet sind, angelegt ist. Dies bedeutet, daB der Was- 
serdampfkonzentrationssensor vom Grenzstromtyp ist. 

In einem ersten Brennstofifzellensystem der vorliegenden 
Erfindung wird ein durch Reformieren eines Kohlenwasser- 
stoff-Rohbrennstoffes erzeugter wasserstoffreicher gasfor- 
miger Brennstoff in entweder die erste Wasserstoffpumpe 
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Oder die zweite Wasserstoffpumpe der vorliegenden Erfin- 
dung eingespeist, welche Wasserstoff aus dem gasformigen 
Brennstoff separiert, und eine Vielzahl von Brennstoffzellen 
cmpfangt cine Zufuhrung dcs scparierten WasscrslofTes und 
crzcugl cine clektromolorischc Kraft, Wasserstoff hohcr 5 
Reinheit wird zu den Brennstoffzellen zugefiihrt, welches 
dementsprechend die hohe Energieerzeugungseffizienz rea- 
lisiert. Eine geeignete Kombination der Art des Rohbrenn- 
stofTes mit dem ProzeB des Reformierens des Rohbrennstof- 
fes bewirkt, daB die Temperatur des durch die Reformie- lO 
rungs-Reaktion erzeugten gasformigen Brennstoffes nahe 
bei der Betricbslcmperatur der WasserstolTpumpc liegl. Dies 
verringerl cfTektiv die fur das Aufheizen dcs gasformigen 
Brennstoffes oder der Wasserstofifipumpe erforderliche 
Energie, wenn der gasfbrmige Brennstoff in die Wasser- i5 
stoffpumpe eingespeist wird. 

GemaB einer vorteilhaften Anwendung weist das erste 
BrennstoffzeLIensystem der vorliegenden Erfindung des 
weiteren auf: 

cinen Wasserstofftank zum Spcichcm des durch die Wasser- 20 
stoffpumpe aus dem gasformigen Brennstoff separierten 
Wasserstoffes vor einer Zufuhrung zu den Brennstoffzellen; 
eine WasserstoffspeichermeBeinrichtung zum Messen einer 
in dem Wasserstofftank gespeicherten Menge von Wasser- 
stoff; und 25 
eine Wasserstoffpumpensteuereinrichtung zum KontroUie- 
ren bzw. Steuem der Zufuhrung von Elektrizitat durch die 
Elektrolytschicht hindurch, die in der Wasserstoffpumpe 
enthalten ist, auf der Grundlage der Messung durch die Was- 
serstoffspeichermeBeinrichtung, um so die Menge des in 30 
dem Wasserstofftank gespeicherten Wasserstoffes auf ein 
vorbestimmtes Niveau zu regulieren. 

In dieser vorteilhaften Struktur wird der durch die Was- 
serstoffpumpe aus dem gasformigen Brennstoff separierte 
Wasserstoff in dem Wasserstofftank gespeichcrt. Wenn die 35 
Menge des in die Brennstoffzellen einzuspeisenden Wasser- 
stoffes mit bzw. bei einer Variation in der Belastung der 
Brennstoffzellen variiert wird, ermoglicht es diese Struktur, 
den Brennstoffzellen die erforderliche Menge an Wasser- 
stoff unverziiglich zuzufUhren. 40 

In einem zweiten Brennstoflfeellensystem der vorliegen- 
den Erfindung vcrringert cine KohlenmonoxidkonzenUrati- 
onsverringerungscinheit die Konzenlration von Kohlen- 
monoxid, das in einem durch Reformieren eines Kohlen- 
wasserstoff-Rohbrennstoffes erzeugten reformierten Gas 45 
enthalten ist, und erzeugt einen gasformigen Brennstoff mit 
einer verringerten KohlenmonoxidkonzenU^tion, der in die 
Brennstoffzellen eingespeist wird. Die KonzenU^tion von 
Sauerstoff in dem in die Brennstoffzellen eingespeisten gas- 
formigen Brennstoff wird entwcder durch den ersten Sauer- 50 
stoffkonzcntrationssensor oder den zweiten Saucrstoffkon- 
zentrationssensor der vorliegenden Erfindung ermittelt. Die 
Zufuhrung des oxidierenden Gases, das in die Kohlenmon- 
oxidkonzentradonsverringerungseinheit zum Oxidieren des 
Kohlenmonoxids in dem reformierten Gas eingespeist wird, 55 
wird gesteuert bzw. geregelt auf der Grundlage der Bestim- 
mung bzw. Ermitdung durch den Sauerstoffkonzcntrations- 
sensor. Dies verhindert wirkungsvoll eine ttberschuBzufuh- 
rung von Sauerstoff zu der Kohlenmonoxidkonzentrations- 
verringerungseinheit. Eine Zufuhrung des UberschuBsauer- 60 
stoff-enthaltenden gasformigen Brennstoffes zu den Brenn- 
stoffzellen bewirkt, daB die oxidierende Reaktion des Was- 
serstoffes an einem ElekUpodenkatalysator in den Brenn- 
stoffzellen weitei;geht. Die geeignet konUiollierte bzw. ge- 
steuerte Zufuhrung von oxidierendem Gas, das in die Koh- 65 
lenmonoxidkonzentrationsverringerungseinheit eingespeist 
wird, verhindert, daB die Energie verschwenderisch ver- 
braucht wird. Eine geeignete KombinaUon der Art des Roh- 



brennstoffes mit dem ProzeB des Reformierens des Roh- 
brennstoffes bewirkt, daB die Temperatiu* des durch die Re- 
formierungsreakdon erzeugten reformierten Gases nahe bei 
der Betricbstcmperalur dcs Saucrstoffkonzentrationssensors 
liegl. Dies vcrringert wirkungsvoll die Energie, die zum 
Aufheizen des reformierten Gases oder des Sauerstoffkon- 
zentrationssensors erforderlich ist, wenn das reformierte 
Gas in den Sauerstoffkonzentrationssensor eingespeist wird. 

In einem dritten Brennstoffzellensystem der vorliegenden 
Erfindung ermittelt entweder der erste DampfkonzentraU- 
onssensor oder der zweite Dampfkonzentradonssensor die 
Dampfkonzentration in einem gasformigen Brennstoff, der 
durch Reformieren eines Kohlcnwasserstoff-Rohbrennstof- 
fes durch eine Dampfreformierungsreaktion erzeugt wird, 
vor einer Zufiihrung des gasformigen Brennstoffes zu den 
Brennstoffzellen. Die Menge des Dampfes, der in einen Re- 
formierer fUr die Dampfreformierungsreaktion eingespeist 
wird, wird gesteuert bzw. geregelt auf der Grundlage der Be- 
stimmung bzw. Ermitdung durch den Dampfkonzentradons- 
sensor. Dies verhindert wirkungsvoll eine t)berschuBzufuh- 
rung von Dampf bzw. Wasserdampf zu dem Reformierer. 
Die geeignet kontrollierte bzw. gesteuerte Zufiihrung von 
Dampf, der in den Reformierer eingespeist wird, verhindert, 
daB die Energie verschwenderisch verbraucht wird. Eine 
Zufiihrung des UberschuBdampf-enihaltenden gasformigen 
Brennstoffes zu den Brennstoffzellen bewirkt, daB Dampf in 
einem Stromungsweg in den Brennstoffzellen kondensiert 
und den Stromungsweg blockiert. Eine geeignete Kombina- 
tion der Art des Rohbrennstoffes mit dem Verhaltnis bzw. 
Ptozentsatz der Dampfreformierungsreaktion in dem Refor- 
mierer bewirkt, daB die Temperatur des durch die Reformie- 
rungsreaktion erzeugten gasformigen Brennstoffes nahe bei 
der Betriebstemperatur des Dampfkonzentrationssensors 
liegt. Dies vcrringert effekuv bzw. wirkungsvoll die Ener- 
gie, die zum Aufheizen dcs gasformigen Brennstoffes oder 
des Dampfkonzentrationssensors erforderlich ist, wenn der 
gasfbrmige Brennstoff in den Dampfkonzentradonssensor 
eingespeist wird. 

Die Unteranspriiche beziehen sich auf vorteilhafte Ausge- 
staltungen der Erfindung. 

Weitere Einzelheiten, Merkmale, Aspekte und Vorteile 
der Erfindung ergeben sich aus der nachfolgcnden ausfuhrli- 
chen Beschreibung bevorzugtcr Ausftihrungsfonnen anhand 
der Zeichnungen; es versteht sich jedoch, daB die ausfuhrli- 
che Beschreibung und die beschriebenen spezifischen Aus- 
fiihrungsformen nur der Veranschaulichung dienen, da ver- 
schiedene Anderungen und Modifikationen innerhalb des 
Anwendungsbereichs der Erfindung fur Fachleute aus dieser 
ausfuhrlichen Beschreibung offensichdich werden. 

Es zeigcn: 

Fig. 1 ein RuBdiagramm, das einen HerstellungsprozcB 
von Festelektrolyten zeigt, als einer ersten Ausftihrungs- 
form gemaB der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 2 eine graphische Darstellung, die die in der Atmo- 
sph^ von angefeuchteter Luft gemessenen elektrischen 
Leitf^igkeiten der Festelektrolyten der ersten Ausfuh- 
rungsform zeigt; 

Fig, 3 die in der Atmosphare von angefeuchteter Luft bei 
der Temperatur von 600°C gemessenen elektrischen Leitfa- 
higkeiten von Festelektrolyten; 

Fig. 4 eine graphische Darstellung, die die in der Atmo- 
sphare von angefeuchtetem Wasserstoff gemessenen elektri- 
schen Leitfahigkeiten der Festelektrolyten der ersten Aus- 
fuhrungsform zeigt; 

Fig. 5 eine graphische Darstellung, die die elektrischen 
Leitfahigkeiten von BaPro.8Gdo.2O3 in der ersten Messung 
und in der zweiten Messung zeigt; 

Fig. 6 eine graphische Darstellung, die die in der Atmo- 
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sphiire von angefeuchietem Wasserstoff gemessenen elektri^ 
schen Leiifahigkeiten der Festeleklroiyten mit verschiede- 
nen molaren Verhaitnissen von Gd zeigt; 

Fig. 7 cine schcmatischc Struklur eincs Stapcls von Fcst- 
keramik- bzw. Fcstoxid-BrcnnslofTzellen 20 als eincr zwci- S 
ten Ausfuhrungsform gemaB der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 8 eine schematische Struktur einer Vorrichtung, die 
verwendet wird, urn das Leistungsvermbgen einer Feslkera- 
mik- bzw. Festoxid-BrennstofFzelle, die einen Festeleklroiy- 
ten der vorliegenden Erfindung aufweist, zu bewerten; lO 

Fig. 9(A), (B), (C) und (D) die mit der Vorrichtung von 
Fig. 8 gemessenen Stromdichtcn und Spannungen in den 
Festkeramik- bzw. Festoxid-BrennstofTzcllcn; 

Fig. 10 die in der Atmosphare der Brennsloffzellen ge- 
messenen elektrischen Leiifahigkeiten der Festeleklroiyten; 15 

Fig. 11 ein Blockdiagramm, das schematisch die Struktur 
eines Brennstoffzellensystems 30 als einer dritten Ausfuh- 
rungsform gemMB der vorliegenden Erfindung veranschau- 
licht; 

Fig, 12 das Prinzip einer Wasserstoffpumpe, die einen 20 
protonenleitenden Festeleklroiyten aufweist, als eine vierte 
Ausfuhrungsform gemaB der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 13 eine schematische Suxiktur einer Vorrichtung 45 
zum Messen der Protonendurchlassigkeit des Festeleklroiy- 
ten der vorliegenden Erfindung; 25 

Fig. 14 eine schematische Struktur einer Wasserstoff- 
pumpe 50 gemaB der vierten Ausfuhrungsform; 

Fig. 15 eine schematische Veranschaulichung einer Was- 
serstoffpumpe 60 mit modifizierter Struktur; 

Fig. 16 ein Blockdiagramm, das schematisch die Struktur 30 
eines Brennstoffzellensystems 70 als einer fUnften Ausfuh- 
rungsform gemaB der vorliegenden Erfindung veranschau- 
licht; 

Fig. 17(A) und (B) eine schematische Veranschaulichung 
einer Wasserstoffpumpe 110 als einer scchslen Ausfiih- 35 
rungsform gemaB der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 18 die Messungen der Sauerstoffionentransmissions- 
rate in Bezug auf einige Festeleklrolyle; 

Fig. 19 ein Blockdiagramm, das schematisch die Suoiktur 
eines Brennstoffzellensystems 120 als einer siebten Ausfiih- 40 
rungsform gemaB der vorliegenden Erfindung veranschau- 
lichl; 

Fig. 20 das Prinzip einer Sauerstoffkonzentrdlionszelle; 

Fig. 21 ein FluBdiagramm, das eine Luftzufuhrungssteu- 
erroutine zum Sieuem der Zufuhrung der Luft, die in die 45 
CO-selekiive Oxidaiionseinheit 130 eingespeist wird, zeigt; 

Fig. 22 eine schematische Veranschaulichung eines Sau- 
erstoffkonzentrationssensors 132A von modifizierter Struk- 
tur; 

Fig. 23 ein Blockdiagramm, das schematisch die Struktur 50 
eincs Brennstoffzellensystems 140 als einer achlen Ausfuh- 
rungsform gemaB der vorliegenden Erfindung veranschau- 
licht; 

Fig. 24 ein Blockdiagramm, das schematisch die Struktur 
eines Brennstoffisellensystems 150 als einer neunten Aus- 55 
fuhrungsform gemaB der vorliegenden Erfindung veran- 
schau licht; 

Fig. 25 das Prinzip einer Dampfkonzentralionszelle; 

Fig. 26 ein FluBdiagramm, das eine Dampfzufuhrungs- 
steuerroutine zum Steuem der Zufuhrung von Dampf, der in 60 
die Reformierereinheit 154 eingespeist wird, zeigt; 

Fig. 27 ein Blockdiagramm, das schemadsch die Struktur 
eines Brennstoffzellensystems 160 als einer zehnten Aus- 
fuhrungsfonn gemaB der vorliegenden Erfindung veran- 
schaulicht; und 65 

Fig. 28 eine schematische Veranschaulichung der Suuk- 
tur eines Sauerstoflkonzentrationssensors 170, der in einer 
gekrtimmten Gestalt ausgebildet ist. 
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Einige Arten, die vorliegende Erfindung auszufuhren, 
werden unlen als bevorzugle Ausfiihrungsformen diskuiiert. 
Das Folgende beschreibt ein Verfahrcn zum lierstellen von 
FcstclckUroIytcn als eincr erstcn Ausfiihrungsform der vor- 
liegenden Erfindung und die MeBcigebnissc der elektri- 
schen Leitfahigkeii dieser Festeleklrolyle. Diese Ausfiih- 
rungsform beziehl sich auf BaPro.8Gdo.2O3, 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3. 
BaPro.8Gdo.2O3 wird erhalten, indem man Praseodym (Pr) in 
BaPrQj, welches ein Perowskit-Oxid ist, teilweise durch 
Gadolinium (GD) ersetzt, wohingegen BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 
und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3 erhalten werden, indem man des 
weitcren Praseodym (Pr) in BaPro.8Gdo.2O3 teilweise durch 
Cer (Ce) ersetzt. Das Folgende beschreibt das Herstellungs- 
verfahren dieser Festeleklrolyle, Fig. 1 ist ein RuBdia- 
gramm, das einen HerslellungsprozeB von jedem dieser 
Festelekux)lyle zeigt. Diese Ausfuhrungsform stellt die Fest- 
eleklroiyten gemSB dem Festphasenreaklionsverfahren her, 
obwohl ein anderes Verfahren, wie zum Beispiel ein Riis- 
sigphasenverfahrcn, allemadv angewendcl werden kann, 
um die Festeleklroiyten herzustellen. 

Bariumcarbonat (BaC03), Praseodymoxid (Pr60u) und 
Gadoliniumoxid (GdOs) werden als die Ausgangsmateria- 
lien fiir die Synthese von BaPro.8Gdo.2O3 verwendet. 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3 werden erhal- 
ten, indem man des weiieren Ceroxid (Ce02) zu den obigen 
Malerialien hinzufugl. Im Schritt SI 00 werden Pulvermi- 
schungen der enlsprechenden Ausgangsmaterialien bei bzw. 
mil den molaren Verhaitnissen des Bariums, Praseodyms, 
Cers und Gadoliniums enlsprechend der obigen Zusammen- 
seizungen (1 : 0,8 : 0 : 0,2, 1 : 0,4 : 0,4 : 0,2 und 
1 : 0,2 : 0,6 : 0,2), hergestellt. Im nachfolgenden Schritt 
SllO wird jede Pulvermischung hinreichendem Kugelmah- 
len mit Kunsthar/kugeln in Wasser als einem Losungsmittel 
fiir wenigstens 24 Stunden untcrworfen. Eine vorbcstimrnte 
Menge der Bariumkomponente verschwindet in dem Kalzi- 
nierungsprozeB und in dem Sinterprozefi (spater diskuiiert) 
bei der Herslellung der Festeleklrolyle. In dieser Ausfuh- 
rungsform wird ein ungefahr 10%iger Extrakt der Barium- 
komponente (Bariumcarbonat) im ProzeB des Herstellens 
einer jeden Pulvermischung hinzugefugt, um einen gesinter- 
len Korper mil einem erwunschten molaren Verhallnis her- 
vorzubringen bzw. zu ergcbcn. Nach dem hinreichenden 
Kugelmahlen wird die Mischung bei den Temperaluren von 
1250 bis 1450**C fiir ungefahr 20Slunden im Schritt S120 
kalzinierl, und der kalzinierle Korper wird dann im Schritt 
S130 zu dem Pulverzustand gemahlen. Der MahlprozeB im 
Schritt S 130 bewirkt, daB der kalzinierle Korper hinreichen- 
dem Kugelmahlen mit Zirkoniumoxidkugeln in Toluol als 
einem Losungsmittel fur 20 bis 48 Stunden unterworfen 
wird. In dieser Ausfuhrungsform wird der Tbilchendurch- 
messer mil einer TeilchengroBenverteilungsmeBvorrichlung 
vom Laserbeugungstyp gemessen, und der kalzinierle K5r- 
per wird hinreichend gemahlen, auf den mitlleren I^ilchen- 
durchmesser von ungefahr 1 pm. 

Nach dem MahlprozeB im Schritt S 130 wird das resullie- 
rendc Pulvcr bei 100°C fur ungefahr 12 Stunden zum 
Zwecke des Entfemens des Losungsmittels im Schritt S140 
gelrocknet. Das getrocknete Pulver wird dann im Schritt 
SI 50 geformt. Der FormprozeB des Schriites S150 umfaBl 
uniaxiales Formen und nachfolgendes Formen mittels kalli- 
sostalischem Pressen (CIP- Formen). Das uniaxiale Formen 
preBl das getrocknete Pulver unter dem Druck von ungefahr 
2942 N/cm^ (300kgf/cm^) zusammen, um ein geformles 
Objekl mit einer hinreichenden Handhabungsslarke bzw. 
Belastbarkeil hervorzubringen. Das Formen mittels kaltiso- 
statischem Pressen bzw. CIP-Formen preBt andererseits das 
geformie Objekl unter dem Druck von 3 t/cm^ zusammen, 
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urn eine hinreichende Dichiheil des geformten Objekles zu 
gewahrleisten. Das geformte Objekl wird dann zu einem 
gesinterten Endkttrper bei den Temperaturen von 1450 bis 
1 650*^0 fur ungcfahr 2 Stunden im Schrill SI 60 gcsintcrt. 
Dcr Sinlerprozefi des Schriltcs S 1 60 wird in der Atmosphare 5 
von Luft ausgefuhrt. 

Die Festelektrolyten, die durch das obige Herstellungs- 
verfahren hergesiellt werden, das heiBt BaPro.8Cjdo.2O3, 
BaPrQ,4Ceo.4Gdo.203 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3, werden zu 
Platten von 4 nunx3 mmx30 mm GroBe verarbeitei. Nach- 10 
dem vier Piatindrahte an jeder Platte befestigt wurden, 
wurde die cleklrische LeiLfahigkeil eincs jeden FesLelektro- 
lyten gemaB dem Vierpolvcrfahren gemessen. Die Befesti- 
gung der Anschlusse an dem Festelektrolyten wurde imple- 
mentiert, indem man die Piatindrahte auf jede Festelektro- 15 
lytplatte, die zu der obigen GroBe verarbeitet wurde, wik- 
kelte, die Pladndr^hte an der Platte mit Platinpaste fixierte 
und die Piatindrahte bei lOOO'^C schmolz. Fig. 2 isl eine gra- 
phische Darstellung, die die in der Atmosphare von Luft im 
Temperaturbereich von 400 bis SOO^^C gcmessencn elcku-i- 20 
schen Leitfahigkeiten dieser Festelektrolyten zeigt. Die 
elektrische Leitfahigkeit des als Vergleichsbei spiel gegebe- 
nen BaCeo,8Gdo.203, das auf dieselbe Weise wie die Fest- 
elektrolyten dieser Ausfuhrungsform hergestellt wurde, ist 
ebenfalls in der graphischen Darstellung von Fig, 2 gezeigl. 25 

Wie in Fig. 2 zu sehen ist, zeigten alle die Festelektrolyte 
die besseren elektri schen Leitfjihigkeiten mit einer Zunahme 
in der MeBtemperatur in der Atmosphare von Luft. Die Fest- 
elektrolyte, die erhalten wurden, indem man Cer (Ce) in Ba- 
Ceo.8Gcio.2O3 teilweise oder ganz durch Praseodym (Pr) er- 30 
setzte, zeigten die hoheren elektrischen Leitfahigkeiten als 
jene von BaCeo.6Cjdo.2O3. Unter den Festelektrolyten, die er- 
halten wurden, indem man Praseodym (Pr) zum Teil oder 
ganz an die Stelle von Cer (Ce) in BaCeo.8Cjdo.2O3 setzte, 
fuhrte das hohere Verbal tnis der Pr-Substitution fiir Ce zu 35 
der hoheren in der Atmosphare von Luft gemessenen elek- 
trischen Leitfahigkeit. Insbesondere zeigte BaPro.6Gdo.2O3 
die elektrische Leitfahigkeit von mehr als 6x10"^ S/cm so- 
gar bei der Temperatur von 400°C, was die niedrigste elek- 
Uische Leitfahigkeit in dem gemessenen Temperaturbereich 40 
gab. 

Wie obcn diskutiert, zeigten BaPro.8Gdo.2O3 und die 
Oxide, die man erhalt, indem man Ce zum Tbil an die Stelle 

des Pr-Platzes in BaPro.8Cjdo.2O3 setzt, die exzellenten elek- 
Uischen Leitfahigkeiten in dem Temperaturbereich von 400 45 
bis 800°C. Verglichen mit den Festelektrolyten nach dem 
Stand der Technik besitzen die Festelektrolyten dieser Aus- 
fuhrungsform, das heiBt BaPro.8Gdo.2O3 und jene, die man 
erhalt, indem man Ce fur vorbestimmte Teile an die Stelle 
des Pr-Platzcs in BaPro.8Gdo.2O3 setzt, die hoheren elektri- 50 
schen Leitfahigkeiten bei den signifikant tiefcren Tempera- 
turen, 

Der Vorteil dieser Ausfuhrungsform, das heiBt, daB die 
Festelektrolyte, die aus den Pr-enthaltenden Perowskit-Oxi- 
den bestehen, hohere elektrische Leitfahigkeiten in einer At- 55 
mosphare aus Luft als jene Festelektrolyte nach dem Stand 
dcr Technik besitzen, ist nicht auf die Vcrbindungen be- 
schrankt, die die obigen Gehalte an Pr und Gd besitzen, son- 
dem diese Gehalte bzw. Anteile konnen entsprechend den 
Anforderungen variieren. In der Ausfuhrungsform betragt 60 
das molare bzw. molekulare Verbal tnis von Praseodym (Pr) 
zu Gadolinium (Gd) in dem Gd-enthaltenden Praseodym- 
Barium-Oxid 8 zu 2. Die Gd-enthaltenden Praseodym-Bari- 
um-Oxide mit verschiedenen molaren Verhaltnissen von Pr 
zu Gd besitzen jedoch ebenfalls hohere elektrische Leitfa- 65 
higkeiten bei den betrachtlich tieferen Temperaturen als die 
Festelektrolyte nach dem Stand der Technik, Fig. 3 zeigt die 
elekuischen Leitfahigkeiten von Festelektrolyten aus sol- 
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chen Gd-enthaltenden Praseodym-Barium-Oxiden, die auf 
die obige Weise hergestellt wurden, indem das molare Ver- 
haltnis von Pr zu Gd von 7 zu 3 bis 9 zu 1 variiert wurde, und 
gemessen in der Atrnosphiire aus Luft bei der Tbmperatur 
von 600**C. Die elektrischen Leitfahigkeiten der Festelek- 
trolyte BaPro,4Ceo.4Gdo.203 und Ba-Pro.2Ceo.6Cjdo.2O3, die 
in der Atmosphare aus der Luft bei der Temperatur von 
600**C gemessen wurden, sind ebenfalls in Fig. 3 gezeigl. 

Fig. 3 zeigt des weiteren die elektrischen Leitfahigkeiten 
von anderen Festelektrolyten, welche erhalten wurden, in- 
dem man Ba in BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaCeo.8Gdo.2O3 
teilweise durch cin Erdalkalimetall (Mg oder Ca in der Aus- 
fuhrungsform) crsetztc, und gemessen in dcr Atmosphare 
aus Luft bei der Temperatur von 600°C. Die elektrischen 
Leitfahigkeiten von bekannten Festelektrolyten Ba- 
Ceo.8Gdo.2O3 und BaSmo.9Yo.1O31, die in der Atmosphare aus 
Lufl bei der Tbmperatur von 600°C gemessen wurden, sind 
ebenfalls als vergleichende Beispiele in Fig. 3 gezeigt. Die 
Festelektrolyte dieser Vergleichsbeispiele wurden gemaB 
dem Vcrfahren, das in der oben diskutierten Referenz offcn- 
bart ist, hergestellt. Unter den obigen MeBbedingungen, das 
heiBt, in einer Atmosphare aus Luft und bei der Temperatur 
von 600X, betrugen die elektrischen Leitfahigkeiten von 
BaCeo.8Gdo.2O3 und BaSmo.9Yo.1Ox 2x10"^ bzw. 2x10"^ 
S/m. 

Wie in Fig. 3 gezeigt ist, zeigten die Praseodym-Barium- 
Trioxide, die Gd enthalten, das zum Teil an die SleUe von Pr 
gesetzt wurde, mit den molaren bzw. molekularen Verhalt- 
nissen von Praseodym (Pr) zu Gadolinium (Gd) von 7 zu 3, 
8 zu 2 und 9 zu 1, die hohen elektrischen Leitfahigkeiten 
von nicht weniger als 1x10"^ S/cm. Dies bedeutet, daB die 
Festelektrolyte aus Gdenthaltenden Prasaodym-Barium- 
Trioxiden exzellentere Eigenschaften als jene Festelektro- 
lyte nach dem Stand der Technik besitzen, die man erhalt, 
indem man Ce in Ccr-Barium-Trioxid teilweise durch Gd 
ersetzt. 

Wie in Fig, 3 zu sehen ist, verbessert die teilweise Substi- 
tution von Ba durch ein Erdalkalimetall (Magnesium oder 
Kalzium in der Ausfuhrungsform) in BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 
weiterhin die elektrische Leitfahigkeit. Wahrend die elektri- 
sche Leitf^igkeit von BaPro.4Ceo.4Gdo,203 4x10"^ S/cm be- 
trug, beUiig jene von Bao,9Mgo.iPro.4Ceo.4Gdo.203 und 
Bao.9Cao.1Pro.4Ceo.4Gdo.2O3, die man erhalt, indem man des 
weiteren Ba in diesem Festelektrolyten teilweise durch Mg 
Oder Ca ersetzt, IxlO"^ S/cm. Und zwar besitzen die Fest- 
elektrolyte, die man erhalt, indem man Pr zum Teil an die 
Stelle von Ce und des weiteren ein Erdalkalimetall (Magne- 
sium oder Kalzium) teilweise an die Stelle von Ba in dem 
Cer-Barium-Trioxid setzt, die ein Seltenerdmetall (Gd) ent- 
halten, das zum Teil an die Stelle von Ce gesetzt wurde, die 
beUrachtlich verbcsscrten elektrischen Leitfahigkeiten. Die 
Pr-freien Festelektrolyte, die man erhalt, indem man Ba teil- 
weise durch ein ErdaUcalimetall (Magnesium oder Kalzium) 
in dem Cer-Barium-Trioxid ersetzt, die ein Seltenerdmetall 
(Gd) enthalten, das zum Tbil an die Stelle von Ce gesetzt 
wurde, besitzen ebenfalls vorteilhafte elektrische Leitfahig- 
keiten unter den obigen MeBbedingungen, das heiBt, in der 
Atmosphare aus Luft und bei der Temperatur von 600**C, 

Bei der Messung der in den Fig. 2 und 3 gezeigten elek- 
uischen Leitfahigkeiten ist es beriicksichtigt, daB Sauerstof- 
fionen die leitfahige Spezies in Bezug auf die elektrischen 
Leitfahigkeiten in der Atmosphare aus Luft ist. Die elekUi- 
schen Leitfahigkeiten umfassen in diesem Fall die Hall- 
I^itfahigkeil und die Elektronenleitfahigkeit. Die Messung 
der elektrischen Leitfahigkeiten in der Atmosphare aus an- 
gefeuchtetem Wasserstoff zeigt andererseits die elekuischen 
Leitfahigkeiten von Protonen als der leitfahigen Spezies. 
Fig. 4 ist eine graphische Darstellung, die die in der Atmo- 
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sphare aus angefeuchtetem Wasserstoff (3% H2O) in dem 
Temperalurbereich von 400 bis 800**C gemessenen eleklri- 
schen Leitfdhigkeiten der Festelektrolyte zeigL Die graphi- 
schc Darstellung von Fig. 4 in dcr Atinosphare aus ange- 
feuchtcicm WasserslofT cnlsprichl dcr graphischcn Darstel- 5 
lung von Fig, 2 in der Atmosphare aus angefeuchteter Luft. 
Wie bei der Messung in der Atmosphare aus Luft wurde bei 
der Messung der elekiri schen Leitfahigkeit in der Atmo- 
sphare aus angefeuchtetem Wasserstoff jeder Festelektrolyt 
zu der Platte aus 4 mmx3 mmx30 mm GroBe verarbeitet 10 
und das Vierpolverfahren mit an der Festelektrolytplatte be- 
festigtcn Platinanschlussen angcwcndet. 

Wie in Fig. 4 zu schen ist, zcigtc BaPro.8Gdo.2O3 die ho- 
hen elektrischen Leitfahigkeiten von nicht weniger als 
1x10"^ S/cm in der Atmosphare aus angefeuchtetem Was- 15 
serstofF in dem Temperaturbereich von 500 bis 700®C und 
die elektrische Leitfahigkeit von ungefahr 5x10"^ S/cm so- 
gar bei der Temperatur von 400°C. Die Oxide, die man er- 
hSlt, indem man Pr in BaPro.8Gdo.2O3 teilweise durch Ce er- 
setzt, zeigten die aquivalenten elektrischen Leitfahigkeiten 20 
wie jene von BaCeo.85Gdo.15O3 in der Atmosphare aus ange- 
feuchtetem Wasserstoff in dem Temperaturbereich von 400 
bis 500°C. Und zwar besitzt BaPro.8Gdo.2O3 im Temperatur- 
bereich von 400 bis 700**C bessere elektrische Leitfahigkei- 
ten als die FestelekUiolyte nach dem Stand der Technik so- 25 
wohl in der Atmosphare aus Luft als auch in der Atmo- 
sphare aus angefeuchtetem Wasserstoff. Die Oxide, die man 
erhalt, indem man Pr in BaPro.gGdo,203 teilweise durch Ce 
ersetzt, besitzen ebenfalls bessere oder aquivalente elektri- 
sche Leitfahigkeiten wie jene der Festelektrolyten nach dem 30 
Stand der Technik im Temperaturbereich von 400 bis 500°C 
sowohl in der Atmosphare aus Luft als auch in der Atmo- 
sphare aus angefeuchtetem Wasserstoff Diese beobachteten 
elektrischen Leitfahigkeiten genugen den Eigenschaften, die 
fiir die Festelektrolyte crforderiich sind, die auf die Festke- 35 
ramik- bzw. Festoxid-Brennstoffzellen angewendet bzw. in 
diesen verwendet werden. Wie spater diskutiert wird, ver- 
setzt die Anwendung solcher Festelektrolyte die resultieren- 
den Festoxid-Brennstoffzellen in die Lage, bessere Eigen- 
schaften bei den niedrigeren Temperaturen als jene der 40 
Brennstoff^zeUen nach dem Stand der Tfechnik zu besitzen. 

Das Folgende diskutiert die Stabilitat dcr obigen Fest- 
elckU*olyte in ciner reduzierenden Atmosphare unlcr Hoch- 
temperaturbedingungen. Wie in Fig. 4 gezeigt ist, besitzt 
BaPro.8Gdo.2O3 die signifikant niedrige elekuische Leitfa- 45 
higkeit von nicht mehr als 3x10^ S/cm in der Atmosphare 
aus angefeuchtetem Wasserstoff bei der Temperatur von 
800°C. Die elektrischen Leitfahigkeiten von 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3 nahmen 
ebenfalls bei den hohen MeBtcmpcraturen ab. Diese Ergeb- 50 
nissc werden der Tatsache zugcschricben, dafi die teilweise 
Oder ganzliche Substitution von Ce durch Pr in Ba- 
Ceo.8Gdo.2O3 die Stabilitat in einer stark reduzierenden At- 
mosphare emiedrigt. Vor der Messung der elektrischen Leit- 
fahigkeit dieser Festelektrolyte in der Atmosphare aus ange- 55 
feuchtetem Wasserstoff ist es erforderlich, die FestelekUx)- 
lyte, welche die MeBobjekte sind, unter den MeSbcdingun- 
gen fiir eine vorbestimmte Zeitspanne zu lassen und dadurch 
die Festelektrolyte unter den MeBbedingungen zu stabilisie- 
ren. In dieser Ausfuhrungsform wurde die Messung der 60 
elektrischen Leitfahigkeit ausgefuhrt, nachdem die Fest- 
elektrolyte zur StabiHsierung fiir ungefahr zehn Stunden un- 
ter den Mefibedingungen gelassen worden waren. Die elek- 
trischen Leitfiihigkeilen jedes FestelekUrolyten wurden in 
der Reihenfolge von der niedrigeren Ibmperatur zu der ho- 65 
heren Temperatur gemessen. 

Als die elektrische Leitfahigkeit von BaPro.8Gdo.2O3 in 
der Atmosph&:e aus angefeuchtetem Wasserstoff gemessen 
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wurde, anderte sich die Farbe des Festelektrolyten von 
schwarz nach griin. Eine andere Messung der elektrischen 
Leitfahigkeit des grungefarbten BaPro.8Cjdo.2O3 in der At- 
mosphare aus angefeuchtetem Wasserstoff cigab andere 
Wcrte als jene aus dcr ersten Messung. Fig. S zeigt den Ver- 
gleich zwischen den Ergebnissen aus der ersten Messung 
und aus der zweiten Messung. Wie in Fig. 5 gezeigt ist, 
zeigte das griingefarbte BaPro.8Gdo.2O3 in der zweiten Mes- 
sung hohere elekUnsche Leitfahigkeiten in dem Temperatur- 
bereich von 400 bis 700°C als in der ersten Messung. In der 
graphischen Darstellung von Fig. 4 wurden die Werte aus 
der zweiten Messung als die elektrischen leitfahigkeiten 
von BaFVo.8Cjdo.2O3 ubemommen. Die Krislallstrukturen 
des schwarzen Festelektrolyten vor der ersten Messung und 
des griinen Festelektrolyten vor der zweiten Messung wur- 
den mittels Rontgenbeugung analysiert. Obwohl nicht spe- 
ziell veranschaulicht, wurden einige Anderungen, wie zum 
Beispiel eine Expansion der Kristallgitter, mit der FarbSnde- 
rung nach griin beobachtet. Solch ein Unterschied zwischen 
den elektrischen Leitfahigkeiten in der zweiten Messung 
von jenen in der ersten Messung wird ebenfalls unter der 
Bedingung verschiedener Pr-Verhalmisse beobachtet. Die 
Messung der elektrischen Leitfahigkeit von BaPro.7Gdo,303 
anstelle von BaPro.8Cjdo.2O3 ergab Ergebnisse, die ahnlich 
zu jenen aus Fig. 5 sind. 

Fig. 6 ist eine graphische Darstellung, die die elektrischen 
Leitfahigkeiten der Festelektrolyte zeigt, welche erhalten 
wurden, indem man das molare Verhaltnis von Pr zu Gd in 
dem Gd-enthaltenden Praseodym-Barium-Oxid variierte, 
und die in der Atmosphto von angefeuchtetem Wasserstoff 
in dem Temperaturbereich von 400 bis 800**C gemessen 
wurden, Wie oben erwahnt wurde, zeigt Fig. 3 die in der At- 
mosphare von Luft bei der Temperatur von 600°C gemesse- 
nen elektrischen Leitfahigkeiten dieser Festelektrolyte. 
Diese Festelektrolyte besaBen die besseren elektrischen 
Leitfahigkeiten in der Atmosphare aus angefeuchtetem 
Wasserstoff in dem Temperatuit>ereich von 500 bis 700°C 
als jene des bekannten FestelekU-olyten BaCeo.85Gdo.15O3. 

In der ersten Ausfuhrungsform werden Bariumcarbonate 
und Oxide von anderen erforderUchen Elementen als die 
Ausgangsmaterialien fiir die Synthese von FestelekU-olyten 
verwendet. Verschiedcne Ausgangsmaterialien konnen je- 
doch ersatzwcisc verwendet werden. Zum Beispiel kann Ba- 
rium aus Bariumacetat geliefert bzw. bereitstellt werden. 
Jegliche Ausgangsmaterialien konnen verwendet werden, so 
lange wie der Ziel-Festelektrolyt nach dem SinterprozeB er- 
halten werden kann. Es ist vorteilhaft, daB die Verarbei- 
tungszeit, die Verarbeitungstemperatur und die Verarbei- 
tungsatmosphare kontroUiert bzw. gesteuert werden, derart, 
daB sie in jedem Schritt des in Fig. 1 gezeigten Herstellungs- 
prozesscs fiir den Ziel-Festelektroiyten geeignet sind. Zum 
Beispiel kann der KalzinierungsprozeB des Schrittes S120 
fortgesetzt werden, bis die Bildung einer einzelnen Phase 
durch Rdntgenbeugung best^tigt ist. 

Die in der ersten Ausfuhrungsform hergestellten Fest- 
eleku-olyte werden auf Brennstoffzellen angewendet, die 
unten als cine zweite Ausfiihrungsform gcmaB der vorlie- 
genden Erfindung beschrieben sind. Jede Festkeramik- bzw. 
Festoxid-Brennstoffeelle wird hergestellt, indem man einen 
FestelekUX)lyten mit Protonenleitfahigkeit oder Sauerstof- 
fionenleitfahigkeit zwischen Eleku-odenieilen anordnet, und 
erzeugt eine elekU*omotorische Kraft durch die Zufuhrung 
eines gasfonnigen Brennstoffes und eines oxidierenden Ga- 
ses, die zu den entsprechenden Seiten bzw. Flachen des 
Festelektrolyten zugefuhrt werden. Fig. 7 veranschaulicht 
schematisch die Struktur eines Stapels aus Festkeramik- 
Brennstoffzellen 20 der zweiten Ausfiihrungsform, welche 
aus einer Vielzahl von Einheitszellen 28, die in einem Stapel 
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angeordnet sind, bestehen. 

Jede Einheitszelle 28, die in dem Stapel von Fesikeramik- 
Brennstoffzellen 20 enthalten ist, besitzt eine Elektrolyt- 
schicht 21, die zwischcn eincr Anode 22 und cincr Kalhodc 
23 angcordncl ist, um cine sandwichartigc Struktur zu bil- S 
den, welche des weiteren zwischen Kopplem 24 angeordnei 
ist. Jeder der Festelektrolyte gemaB der vorliegenden Erfin- 
dung ist anwendbar bzw. geeignet als die Elektrolytschicht 
21. In der zweiten Ausfuhrungsform wurde das in der ersten 
AusfUhrungsform diskutierte BaPro.7Gdo.3O3 als die Elek- 10 
trolytschicht 21 verwendet. Die Anode 22 und die Kathode 
23 sind als porosc Gasdiffusionsclcktrodcn ausgcbildct. Die 
Koppler 24, die zwischen den angrenzenden Einheitszellcn 
28 angeordnet sind, bestehen aus rostfreiem Stahl. Die 
Koppler 24 besitzen eine Vielzahl von Rillen, die auf ihren 15 
jeweiligen Seiten bzw, Flachen ausgebildet sind. Stro- 
mungswege des gasformigen Brennstoffes sind zwischen 
dem Koppler 24 und der angrenzenden Anode 22 ausgebil- 
det, wohingegen Stromungswege des oxidierenden Gases 
zwischen dem Koppler 24 und der angrenzenden Kathode 20 
23 ausgebildet sind. Die folgenden Reaktionen schreiten 
durch eine Zufuhrung von Wassersloff-enthaltendem gas- 
formigen Brennstoff zu den Stromungswegen des Brenn- 
sto If gases, die zwischen dem Koppler 24 und der Anode 22 
ausgebildet sind, und eine Zufuhrung des Sauerstoffenthal- 25 
tenden oxidierenden Gases zu den Stromungswegen des 
oxidierenden Gases, die zwischen dem Koppler 24 und der 
Kathode 23 ausgebildet sind, fort: 

H2-^2H+ + 2e- (1) 

30 

(1/2)02 + 2H^ + 2e--KH20 (2) 
H2 + (l/2)02-^H20 (3) 

Gleichung (1) zcigl die Reaktion, die an der Anode fort- 35 
schreitet bzw. ablauft, wohingegen Gleichung (2) die Reak- 
tion zeigt, die an der Kathode fortschreitet bzw. ablauft. Die 
Reaktion von Gleichung (3) lauft dementsprechend in der 
gesamten Zelle ab. Die Brennstoffzellen erzeugen durch 
diese elektrochemischen Reaktionen eine elektromotorische 40 
Kraft. 

Das I^islungsvermogen bzw. die Lcistungen der Fcstke- 
ramik-BrennstofFzelle geinaB der vorliegenden Erfindung 
wurde auf die folgende Weise bewertet. Fig. 8 veranschau- 
licht schematisch die Struktur einer Vorrichtung, die ver- 45 
wendet wurde, um die Leistungen einer Festkeramik-Brenn- 
stoff zelle, die einen Festelektrolyten der vorliegenden Erfin- 
dung enthalt, zu beurteilen. Die Vorrichtung von Fig. 8 
wurde verwendet, um die Stromdichte und die Leerlauf- 
spannung eincr Brcnnstoffzelle, die einen Festelektrolyten 50 
der vorliegenden Erfindung enthalt, zu mcssen. Die Vorrich- 
tung von Fig. 8 besitzt eine Aluminiumoxidummantelung 
hoher Reinheit und einen Festelektrolyten der vorliegenden 
Erfindung (BaPro.7Gdo.3O3 in dieser AusfUhrungsform), der 
auf dem ungefahren Zentrum in der Aluminiumoxidumman- 55 
telung angeordnet ist. Der Festelektrolyt ist vollstandig von 
der Wand der Ummantclung separicrt, und zwischen kcincr 
der Seiten des Festelektrolyten tritt eine Gasstromung auf. 
Platinelektroden sind an den entsprechenden Seiten bzw. 
Flachen des Festelektrolyten befestigt. Gasstromungswege 60 
sind in der Ummantelung ausgebildet, um die Zufuhrungen 
von Gaben zu den entsprechenden Elektroden zu ermogli- 
chen. Bei der Messung der zweiten AusfUhrungsform wurde 
angefeuchteter WasserstofT (3% H2O) zu einer Seite des 
Festelektrolyten zugefuhrt, wohingegen die Luft zu der an- 65 
deren Seite des Festelektrolyten zugefuhrt wurde. Ein Span- 
nungsmeBgerat und eine Lastvorrichtung sind mit den Elek- 
uroden verbunden, um die Messung der Stromdichte und der 
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Spannung der Brcnnstoffzelle zu ermoglichen. Bei der zwei- 
ten Ausfuhrungsform wurde der Festelektrolyt, der auf die 
obige Weise in der Vorrichtung angeordnet war, Ober Nacht 
in der Atmosphare aus angefcuchtctcm. Wasserstoff und der 
Lufl gclasscn, und das Lcislungsvcrmogcn bzw. Leistungs- 
verhalten der BrennstofFzelle wurde bewertet bzw. gemes- 
sen, indem man die Temperatur von 400 bis 700**C in Schrit- 
ten von 100°C erh6hte. 

Die Fig. 9(A), (B), (C) und (D) zeigen die niit der Vor- 
richtung von Fig. 8 gemessenen Stromdichten und Span- 
nungen in den Festkeramik-Brennstoffzellen. Die Messung 
wurde durchgefuhrt fiir die Brennstoffzellen, die 
BaProjGdo.sOs als den Fcsteleku-olyien der vorliegenden 
Erfindung und BaCco gsGdo.isOa als das Vergleichsbeispiel 
enthielten. Bei der Temperatur von 400°C funktionierte nur 
BaPro.7Gdo.3O3 als die Brennstoffzelle, wohingegen Ba- 
Ceo.85Gdo.15O3 im wesentlichen nicht als die Brennstoflfzelle 
funktionierte (siehe Fig. 9(A)). Auf eine ahnliche Weise 
funktionierte bei der Temperatur von 500°C nur 
BaPro.7Gdo.3O3 als Brennstoffzelle, wohingegen Ba- 
Geo.ssGdo.isOs im wesentlichen nicht als Brennstoffzelle 
funktionierte (siehe Fig, 9(B)). Bei der Temperatur von 
6(X)°C funktionierten sowohl BaPro.7Gdo.3O3 als auch Ba- 
Geo.85Gdo.15O3 als Brennstoffzellen, aber BaPro.7Gdo.3O3 
zeigte die besseren Zellenleistungen (siehe Fig. 9(C)). Bei 
der Temperatur von 700°C funktionierten sowohl 
BaPro.7Gdo.3O3 als auch BaCeo.g5Gdo.15O3 als Brennstoff- 
zellen, aber BaCeo.85Gdo.15O3 besaB die hoheren Leerlauf- 
spannungen (siehe Fig. 9(D)). Dies wird der reduktionsge- 
stUtzten bzw. reduktionsbasierten Strukturanderung des 
BaPro.7Gdo.3O3 zugeschrieben, die von einer Zunahme der 
Temperatur begleitet wird. 

Fig. 10 zeigt die in der Atmosphare der Brennstoffzellen 
gemessenen elektrischen Leitfahigkeiten dieser Festelektro- 
lyte. Wie in Fig. 10 gezcigt ist, zeigte die Festkeramik- 
Brennstoffzelle, die BaPro.7Gdo.3O3 enthielt, bessere Eigen- 
schaften in dem Temperaturbereich von 400 bis 700°C als 
die Brennstoffzelle, die den bekannten Festelektrolyten ent- 
hielt. Die Festkeramik-Brennstoffzellen 20 der zweiten 
Ausfuhrungsform erzeugten dementsprechend hfthere elek- 
tromotorische Krafte in dem Temperaturbereich von 400 bis 
7(X)**C als die Festkeramik-Brennstoffzellen nach dem Stand 
der Tcchnik. Die Erzcugung der elcktromolorischen Kraft in 
den Brennstoffzellen kann den elektrischen Leitfahigkeiten 
der Sauerstoffionen und Protonen zugeschrieben werden. 

Die Festkeramik-Brennstoffzellen 20 der zweiten Aus- 
fuhrungsform erzeugen praktische bzw. anwendbare elek- 
U-omotorische Krafte in dem Temperaturbereich von 400 bis 
700°C, so daB die Koppler 24 und die meisten der anderen 
Komponenten mit Ausnahme der Elektrolytschicht 21 aus 
rostfreiem Stahl gemacht werden konnen. Anders als die 
Festkeramik-Brennstoffzellen nach dem Stand der Technik, 
die bei den Temperaturen von 850 bis lOOO^C betrieben 
werden, erfordem die Festkeramik-Brennstoffzellen der 
AusfUhrungsform keine speziellen Materialien, zum Bei- 
spiel Keramiken mit exzellenter Warmebestandigkeit oder 
ultrawarmcbcstandige Lcgicrungcn (wie zum Beispicl Inco- 
nel), sondem preiswerte metallische Materialien mit exzel- 
lenter Haltbarkeit bzw. Bestandigkeit konnen fiir die Kom- 
ponenten der Brennstoffzellen verwendet werden. Jedes 
Material kann anstelle von rostfreiem Stahl fur die Kompo- 
nenten wie die Koppler 24 verwendet werden, so lange wie 
das Material in der Atmosphare des zugefuhrten gasformi- 
gen Brennstoffes und oxidierenden Gases stabil ist und bei 
den Arbeitstemperaturen hinreichende elektrische Leit^- 
higkeiten besitzL 

Obwohl in der zweiten AusfUhrungsform BaPro.7Gdo.3O3 
als der Festelektrolyt verwendet wurde, uben andere Fest- 
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elektrolyte gemaB der Erfindung ahnliche Effekte aus. An- 
dere verfiigbare Fesielektrolyte fiir die Festkeramik-Brenn- 
siofFzellen 20 umfassen jene, die verschiedene molare bzw. 
molckularc Vcrhaltnisse von Praseodym zu Barium besit- 
zcn, wie zum Bei spiel BaPro.gGdo.2O3 und BaPro.9Gdo.1Q3, 5 
jene, die Ce aufweisen, das zum Teil an die Stelle des Pr- 
Platzes gesetzt wurde, wie zum Beispiel 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3, und jene, die 
ein Erdalkaiimetall aufweisen, das zum Teil an die Stelle des 
Ba-Platzes gesetzt wurde, wie zum Beispiel 10 
Bao.9Mgo.1Pro.4Ceo.4Gdo.2O3 und 
B ao.9Cao.1Pro.4Cco.4Gdo.2O3 . 

Obwohl die Festkeramik-BrcnnstofFzellen 20 dcr zweiten 
Ausfuhrungsform zu einem quadratischen Prisma geformt 
sind, konnen sie cine andere Gestalt besitzen, wie zum Bei- 15 
spiel eine zylindrische Gestalt. 

Bei den Festkeramik-Brennstof^ellen 20 der zweiten 
Ausfuhrungsform werden eine Zufiihrung des Wasserstoff- 
enthaltenden gasformigen BrennstofFes und eine ZufQhrung 
des Sauerstoff-enthaltenden oxidierenden Gases jeweils in 20 
die Anode bzw. in die Kathode eingespeist. Um den gasfor- 
migen Brennstoff zu den Brennstoffzellen zuzufuhren, ist 
im allgemeinen eine Versorgungsvorrichtung fiir gasformi- 
gen Brennstoff mit einem Reformierer mit den Brennstoff- 
zellen verbunden. Der Reformierer wandelt ein Kohlenwas- 25 
serstofFmaterial, wie zum Beispiel Methanol, um, um ein 
wasserstoffreiches Gas zu eraeugen. In den Brennstoffzel- 
len, die den Festelektrolyten mit der Protonenleitfahigkeit 
wie in der zweiten Ausfuhrungsform gezeigt enthalten, kann 
eine mogliche Siruktur Methanol als den Brennstoff direkt 30 
zu den Brennstoffzellen zufuhren, anstatt den Reformierer 
zu verwenden und den reformierten gasformigen Brennstoff 
zuzufuhren. Die Anwendung bzw. Verwendung des Fest- 
elektrolyten mil der Protonenleilfahigkeil realisiert direkte 
Methanol-Brennstoffzellen (im Folgenden als DMFCs - di- 35 
rect methanol fuel cells - bezeichnet). Die DMFCs werden 
unten als eine dritte Ausfuhrungsform gemaB der vorliegen- 
den Erfindung diskutierl. Eine Methanol-Undurchlassigkeit 
des Festelektrolyten mit der Protonenleitfahigkeit ermog- 
licht die DMFCs. Die DMFCs der dritten Ausfuhrungsform 40 
haben eine ahnliche Struktur wie jene der Festkeramik- 
Brennstoffzellcn 20 dcr zweiten Ausfiihrungsfonn, mit dcr 
Ausnahmc, daB nichl cine Zufuhrung des gasformigen 
Brennstoffes von der Versorgungsvorrichtung fiir gasformi- 
gen Brennstoff sondem eine Zufuhrung von Methanol von 45 
einer Methanolversorgungsvorrichtung in die Anode einge- 
speist wird- Die folgenden Zellenreaktionen schreiten in den 
DMFCs fort bzw. laufen dort ab: 

CH30H + H20-^C02 + 6H* + 6e- (4) 50 
(3/2)02 + 6H+ + 6e--.3H20 (5) 
CH3OH + (3/2)02 CO2 + 2H2O (6) 

55 

Gleichung (4) zeigt die Reakdon, die an der Anode ablauft, 
wohingegcn Gleichung (5) die Rcaktion zcigt, die an dcr 
Kathode ablauft. Die Rcaktion von Gleichung (6) lauft dem- 
enlsprechend in der gesamten Zelle ab. Fig. 1 1 ist ein Block- 
diagramm, das schematisch die Struktur eines Brennstoff- 60 
zellensystems 30 mil den DMFCs als die dritte Ausfuh- 
rungsform der vorliegenden Erfindung veranschaulicht. Das 
Brennstoffzellensystem 30 umfaBl einen Methanoltank 33, 
einen Wassertank 34, einen Verdampfer 35, einen Wanne- 
tauscher 36, einen Gas-Flussigkeit-Separator 37 und eine 65 
Verbrennungseinheit 38 als die Hauptkomponenten auBer 
den Brennstofi[2eLlen 32 zum Hrzeugen von Elektrizitat. 
Die Brennstoffzellen 32 sind DMFCs mit einer ahnlichen 
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Suuktur wie jener der Fesikeramik-Brennstoffzellen 20 der 
zweiten Ausfuhrungsform und weisen BaPro.7Gdo.3O3 als 
den Festeleku-oly ten auf. Der Methanoltank 33 und der Was- 
sertank 34 halten jeweils Methanol bzw. Wasscr in Reserve, 
das fiir die elcklrochcmischc Reaktion, die an der Anode der 
Brennstoffeellen 32 ablauft, erforderlich ist. Der Verdamp- 
fer 35 empfangt die Zufuhrungen von Methanol und Wasser 
von dem Methanoltank 33 und dem Wassertank 34 und ver- 
dampft die Mischung aus Methanol und Wasser bei den zu- 
nehmenden Temperaturen. Die Energie, die fiir das Ver- 
dampfen der Methanol/Wasser-Mischung in dem Verdamp- 
fer 35 erforderlich ist, wird von der Verbrennungseinheit 38 
zugcfuhrl, wie spalcr diskutiert wird. 

Die in dem Verdampfer 35 verdampfte Methanol/Wasser- 
Mischung wird fur die obige elektrochemische Reaktion in 
die Anode in den Brennstofllzellen 32 eingespeist. Die 
Brennstoffzellen 32, die den obigen Festelektrolyten auf- 
weisen, werden in dem Temperaturbereich von 400 bis 
7(X)**C betrieben. Die Methanol/Wasser-Mischung wird in 
dem Verdampfer 35 auf cine Tcmperalur aufgeheizt, die in 
hinreichendem MaBe der Betriebstemperalur entspricht. Die 
der eleklrochemischen Reaktion unterworfene Methanol/ 
Wasser-Mischung wird als das gasformige Brennstoffabgas 
von den Brennstoffzellen 32 ausgestoBen und dann in den 
Warmetauscher 36 eingespeist. Der in dem Warmetauscher 

36 durchgefuhrte Warmeaustausch entfernt die Warme aus 
dem gasformigen Brennstoffabgas und gibt die Wanne an 
die EinlaBluft von der AuBenseite ab. Dies verringert die 
Temperatur des gasformigen Brennstoffabgases, welches 
nachfolgend in den Gas-Fliissigkeit-Separator 37 einge- 
speist wird. 

Die Luft, die durch den Warmeaustausch mit dem gasfor- 
migen Brennstoffabgas in dem Warmetauscher 36 erwarmi 
wird, wird in die Kathode in den Brennstoffzellen 32 einge- 
speist und als das oxidierende Gas fur die obige elektroche- 
mische Reaktion verwendet Da das gasformige Brennstoff- 
abgas, das von den Brennstoffzellen 32 ausgestoBen wird, 
eine Temperatur besitzt, die im wesentlichen identisch mit 
der BeUnebstemperatur der Brennstoffzellen 32 ist, ermog- 
lichl es der Warmeaustausch der Luft mit dem gasformigen 
Brennstoffabgas, daB die Temperatur der Luft bis zu dem 
Niveau crhoht wird, das eine direkte Zufuhrung zu den 
Brennstoffzellen 32 erlaubt. 

Die Temperaturabnahme des gasformigen Brennstoffab- 
gases, das durch den Warmetauscher 36 hindurchgeht, er- 
niedrigt den Sattigungsdampfdruck. Der Gas-Fliissigkeit- 
Separator 37 kondensiert und entfernt den in dem gasformi- 
gen Brennstoffabgas enthaltenen Wasserdampf Das durch 
den Gas-Flussigkeit-Separator 37 aus dem gasformigen 
Brennstoffabgas scpariertc Wasscr wird zu dem Wassertank 
34 zuriickgefiihrt und wicdcr iiber den Verdampfer 35 in die 
Brennstoffzellen 32 fur die darin ablaufende bzw. fortschrei- 
tende elektrochemische Reaktion eingespeist. Methanol be- 
sitzt einen niedrigeren Siedepunkt als Wasser und wird da- 
durch nicht als Flussigkeit in dem Gas-RUssigkeit-Separator 

37 zuruckgewonnen, sondem wird im gasformigen Zustand 
als das gasformige Brennstoffabgas von dem Gas-Fliissig- 
keit-Separator 37 ausgestoBen. 

Das von dem Gas-Fliissigkeit-Separator 37 ausgestoBene 
gasformige Brennstoffabgas wird in die Verbrennungsein- 
heit 38 eingespeist und der Verbrennungsreakdon, die in der 
Verbrennungseinheit 38 fortschreitet bzw. ablauft, unter- 
worfen. Die in der Verbrennungseinheit 38 durch die Ver- 
brennungsreakdon erzeugte thennische Eneigie wird dem 
Verdampfer 35 zugefuhrt und zum Aufheizen und Verdamp- 
fen der Methanol/Wasser-Mischung wie oben erwahnt ver- 
wendet. 

Die Brennstoffzellen 32, die in dem so konstruierten 
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Brennsloffzellensystem 30 der dritten Ausfiihrungsform 
enthalten sind, besitzen ahnliche Effekte wie die Feslkera- 
mik-Brennstoffzellen 20 der zweiten Ausfuhningsform. Die 
BrcnnstofTzcllen 32 weisen den Festelektrolylcn auf, der die 
vortcilhaften elcklrischen Lcitfahigkeitcn in dcm Tbmpera- 
turbereich von 400 bis 700°C zeigt, und werden somit vor- 
teilhafterweise in diesem Temperaturbereich betrieben. An- 
ders als die Festkeramik-BrennstofFzellen nach dem Stand 
der Technik, diejbei den Temperaturen von 850 bis 1000°C 
betrieben werden, erfordem die Brennstoffzellen 32 dieser 
Ausfuhningsform kein spezielles Material, zum Beispiel 
Keramikcn odcr ullrawamiebestandige T^gierungen, son- 
dem preisgiinslige melallische Materialien mil exzeilenter 
Haltbarkeit bzw. Lebensdauer, wie zum Beispiel rostfreier 
Stahl, kdnnen fiir die Komponenten der Brennstoffzellen 32 
verwendet werden. 

Zusatzlich zu den obigen Effekten erfordert die Struktur, 
die eine direkte Zufuhrung des Methanols zu den Brenn- 
stoffzellen 32 ermoglicht bzw. erlaubt, keine zusatzliche 
Vorrichtung zum Rcformieren des Rohbrennstoffes (Metha- 
nol) und Erzeugen eines gasformigen Brennstofifes. Dies 
vereinfacht die Struktur des gesamten Brennstoffzellensy- 
stems 30. In der Struktur, die ein Reformieren des Metha- 
nols erfordert, wandelt ein Reformierer, nachdem der Ver- 
dampfer eine Mischung aus Methanol und Wasser, die je- 
weils von den Methanol- bzw. Wassertanks zugefuhrt wor- 
den sind, aufgeheizt und verdampft hat, das angefeuchtete 
Methanol um, urn ein wasserstoffi-eiches Gas zu erzeugen. 
Eine Vorrichtung zum Reduzieren von Kohlenmonoxid wird 
gemSB den Anforderungen aktiviert, um die Konzentration 
des Kohlenmonoxids, das in dem wasserstoffreichen Gas 
enthalten ist, zu verringem und einen gasformigen Brenn- 
stoff zu ergeben bzw. hervorzubringen, welcher dann zu der 
Anode in den Brennstoffzellen zugefuhrt wird. Das Brenn- 
stoffzellensystem 30 der dritten Ausfiihrungsform, das die 
Brennstoffzellen 32 aufweist, erfordert keinen Reformierer, 
keine Vorrichtung zum Verringem des Kohlenmonoxids 
Oder das Rohrleitungssystem fUr diese Vorrichlungen. Das 
Brennsloffzellensystem, das DMFCs enthalt, erfordert typi- 
scherweise einen Methanoltank, einen Heizer zum Aufhei- 
zen und Verdampfen von Methanol und das Rohrleitungssy- 
stem zum Vcrbinden des Methanoltanks und des Heizers mit 
den Brennstoffzellen. 

Anders als die konventionellen DMFCs, die einen proto- 
nenleitenden Polymerelektrolyten (zum Beispiel einen Nafi- 
onfilm) als die Eiektrolytschicht enthalten, sind die DMFCs, 
die in dem Brennsloffzellensystem 30 der dritten Ausfiih- 
rungsform enthalten sind, fiir Methanol undurchlassig. Bei 
den DMFCs nach dem Stand der Tfechnik, die den protonen- 
leitcndcn Polymerelektrolyten enthalten, kann eine gcwissc 
Mengc an Methanol durch den Elektrolytcn hindurchgelas- 
sen werden, um von der Anode zu der Kathode zu flieBen. 
Bei den DMFCs, die den protonenleitenden Festelekux)lyten 
enthalten, ist es andererseits dem Methanol nicht moglich, 
da der Festelektrolyt aus dichter Keramik besteht, durch den 
Eleku-olyten hindurchzudringen. Dies verhindert wirkungs- 
voll cine emiedrigtc Nutzungseffizienz des Brcnnsloffcs 
Oder eine verringerte Haltbarkeit bzw. Lebensdauer der Ka- 
thode infolge des Hindurchdringens des Methanols durch 
den Elektrolyten. 

In dem Brennsloffzellensystem 30 der dritten Ausfiih- 
rungsform wird die MethanolAVasser-Mischung in dem 
Verdampfer 35 verdampft und in die Brennstoffzellen 32 
eingespeist. Eine andere mogliche Struktur kann anstalt zu 
verdampfen die fliissige Mischung aus Methanol und Was* 
ser direkt zu den Brennstoffzellen 32 zufuhren. Das Brenn- 
siofFzellensystem dieser Struktur erfordert keinen Verdamp- 
fer und ist dadurch weiterhin vereinfacht. 



In dem Brennstoflfeellensystem 30 der dritten Ausfiih- 
rungsform enthalten die Brennstoffzellen 32 den Festelek- 
oxjlyten der ersten Ausfiihrungsform, BaPro.7Gdo.3O3, als 
den Elektrolytcn. Jcdcr andere Festelektrolyt mit Protonen- 

5 Icitfahigkcit kann jcdoch vcrwcndel werden, um die 
DMFCs aufzubauen. Andere verftigbare Festelektrolyten 
fiir die DMFCs umfassen jene, die verschiedene molare Ver- 
haltnisse von Praseodym zu Barium besitzen, wie zum Bei- 
spiel BaPro.8Gdo.2O3 und BaPro.9Gdo.1O3, jene, die Ce auf- 

10 weisen, das zum Teil an die Stelle des Pr-Platzes gesetzt 
wurde, wie zum Beispiel BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und 
BaPro.2Ceo.6Gdo,203, und jene, die ein Erdalkalimetall auf- 
wcisen, das zum Teil an die Stelle des Ba-Plalzes gesetzt 
wurde, wie zum Beispiel Bao.9Mgo.1Pro.4Ceo.4Gdo.2O3 und 

15 Bao.9Cao.1Pro.4Ceo.4Gdo.2O3. 

Andere Festelektrolyte, wie zum Beispiel Ba- 
Ceo.8Gdo.2O3, als jene, die in der ersten Ausfuhningsform 
diskutiert worden sind, kdnnen ebenfalls verwendet werden, 
um die DMFCs aufzubauen bzw. zu konstruieren, so lange 

20 wie sic Protonenleitfahigkeit besitzen. Die Festelektrolyte, 
die fiir die DMFCs verwendet werden, sollten gebildet wer- 
den, indem man eine Mischung aus Metallverbindungen 
sintert, die wenigstens ein Metalloxid enthalten, und Proto- 
nenleitfahigkeit besitzen. Die Betriebstemperatur der 

25 DMFCs wird entsprechend den Eigenschaften des verwen- 
deten Festelektrolyten (zum Beispiel der Beziehung zwi- 
schen der Temperatur und der elektrischen Leitfahigkeit) 
eingestellt bzw. festgesetzt. GleichermaBen erfordert das 
Brennstoffzellensystem mit den DMFCs, die andere Fest- 

30 elektrolyte enthalten als jene, die in der orsten Ausfiihrungs- 
form diskutiert worden sind, keinen Reformierer und besitzt 
dadurch eine vereinfachte Struktur. Die bekannten dichten 
Festelektrolyte bewirken ebenfalls, daB die DMFCs frei von 
der emiedrigten Nutzungseffizienz des Brennstofies oder 

35 der abgcnommenen bzw. verringerten Haltbarkeit bzw. Le- 
bensdauer der Kathode infolge des Hindurchdringens von 
Methanol durch den Elektrolyten sind. 

Die Brennstoffzellen der zweiten und der dritten Ausfuh- 
rungsformen enthalten einen der Festeleku-olyte, die in der 

40 ersten Ausfiihrungsform diskutiert worden sind, und besit- 
zen dementsprechend die vortcilhaften Eigenschaften in 

* dem Tbmpcraturbereich von 400 bis 700**C. Wie zuvor dis- 
kutiert worden ist, cnnoglicht dies, daB preiswerte melalli- 
sche Materialien, wie zum Beispiel rostfreier Stahl, fiir die 

45 Komponenten der Brennstoffzellen verwendet werden. Die 
Betriebstemperatur der Brennstoffzellen der Ausfiihrungs- 
formen, die niedriger ist als jene der konventionellen Fest- 
keramik-Brennstoffzellen, besitzt zusatzliche Vorteile, wie 
sie unten diskutiert werden. Die niedrigere BeUiebstempera- 

50 tur vcrringcrt einen Unterschied bzw. eine Dififerenz zwi- 
schcn der Betriebstemperatur in einem Bctriebs zustand der 
Brennstoffzellen und der Temperatur bei einem Anhalten 
bzw. Stop (das heiBt, der gewohnlichen Temperatur) und 
verringert dadurch die Warmespannung, mit der die jeweili- 

55 gen Komponenten der Brennstoffzellen beaufschlagt wer- 
den. Die warmespannung wird dem Unterschied im War- 
mcausdehnungskoeffizienten zwischen den jcwciligen 
Komponenten der Brennstoffzellen zugeschrieben und wird 
definiert durch (Differenz im Warmeausdehnungskoeffi- 

60 zientenxTemperaturdifferenz). Die Beuiebstemperatur und 
die Warmespannung der Brennstoffzellen der Ausfiihrungs- 
formen, die niedriger sind als jene der Festkeramik-Brenn- 
sloffzellen nach dem Stand der Technik, erlauben bzw. er- 
moglichen es, daB die mechanische Starke, die fiir die 

65 Brennstoffzellen erforderlich ist, auf einen kleineren Wen 
eingestellt bzw. festgesetzt wird, und verbessem die Halt- 
barkeit bzw. Lebensdauer der jeweiligen Komponenten der 
Brennstoffzellen. 
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In den oben diskutierten zweiien und dritten Ausfuh- 
rungsformen wind der Festeleklrolyt mit Protonenleitfahig- 
keit als die Elektrolytschichi der Fesikeramik-Brennstoflf- 
zellcn vcrwcndet. Der protonenlcitende Festeleklrolyt kann 
cbcnfalls vcrwcndet werden, urn cine WasserstofTpumpe 7.u s 
bauen bzw. zu konstruieren, welche unten als eine vierte 
Ausfuhrungsform gemaB der vorliegenden Erfindung disku- 
tiert ist. Das Prinzip der Wasserstoffpumpe der vierten Aus- 
fuhrungsform wird zuersl diskulierl. Die Wasserstoffpumpe 
der Ausfuhrungsform nutzt die Protonenleitfahigkeit des lO 
FestelekU-olyten aus. Fig, 12 zeigt das Prinzip der Wasser- 
stoffpumpe der vierten Ausfuhrungsform. Wie in Fig. 12 zu 
sehcn ist, besitzt die Wasserstoffpumpe der Ausfuhrungs- 
form als eine fundamentale Konstruktion Elektroden 41 und 
42, die an den jeweiligen Seiten bzw. Flachen des Festelek- 15 
trolyten befestigt sind. Eine Su-omquelle 43 ist mit diesen 
Elekuxxlen 41 und 42 verbunden, um zwischen den Elektro- 
den 41 und 42 eine vorbestimmte Spannung anzulegen. Ein 
Wasserstoff-enthaltendes Gas wird eincr Elektrode zuge- 
fiihrt (das hciBt, der Elektrode 41, die mit dem negativen 20 
AnschluB bzw. Pol der Stromquelle 43 in dem Beispiel von 
Fig. 12 verbunden ist). Das Anlegen einer bestimmten 
Spannung zwischen den Elektroden 41 und 42 bewirkt, dafi 
eine vorbestimmte Menge von Wasserstoff entsprechend der 
Zufiihrung der ElekUizitat von der anderen Elektrode er- 25 
zeugt wird (das heiBt, der Elektrode 42, die mit dem positi- 
ven AnschluB bzw. Pol der Stromquelle 43 in dem Beispiel 
von Fig. 12 verbunden ist). 

Der Wasserstoff in dem zugefuhrten Gas reagiert an der 
Oberflache der einen Elektrode 41 und verliert ein Elektron, 30 
um ein Proton zu bilden. Das Proton wird durch die zwi- 
schen den beiden Elektroden 41 und 42 angelegte Spannung 
in Richtung der anderen Elektrode 42 durch den Festelektro- 
lyten hindurch bewegt. Wenn das Proton die andere Elek- 
U-ode 42 erreicht, cmpfangt es ein Elektron an der Obcrfla- 35 
che der anderen Elektrode 42 und wird wieder zu Wasser- 
stoff. Die Wasserstoffpumpe dieses Mechanismus ermog- 
licht es, daB eine bestimmte Menge Wasserstoff entspre- 
chend der Zufiihrung der ElekUnzitat bzw. Stromzufiihrung 
von einer Seite zu der anderen Seite des Festelekux)lyten be- 40 
wegt wird. Diese Struktur ermoglicht es, daB nur Wasser- 
stoff aus der gasfomiigen Mischung, die Wasserstoff ent- 
halt, separicrt wird. Bine erwunschtc Menge Wasserstoff 
kann durch Regulieren der Zufiihrung der Elektrizitat erhal- 
ten und komprinniert werden. 45 

Ein Experiment wurde durchgefuhrt, um zu bestatigen, 
daB die FestelekUX)lyten der ersten Ausfuhrungsform die 
Protonenleitfahigkeit besitzen, die geeignet fur die Wasser- 
stoffpumpe ist. Fig. 13 veranschauhcht schematisch die 
Struktur eincr Vorrichtung 45 zum Mcssen der Protoncn- 50 
durchlassigkcit des Festclcktrolytcn der vorliegenden Erfin- 
dung. Die ProtonendurchlassigkeitsmeBvorrichtung 45 von 
Fig. 13 besitzt eine ahnliche Struktur wie jene der Vorrich- 
tung von Fig. 8, die verwendet wurde, um das Leistungsver- 
mbgen der Brennstofifeelle in der zweiten Ausfuhrungsform 55 
zu bewerten. In der ProtonendurchiassigkeitsmeBvorrich- 
tung 45 wird eine Oberflache des Fcstelektrolytcn mit eincr 
Zufiihrung von angefeuchtetem Wasserstoff (3% H2O) ge- 
speist, wohingegen die andere Oberflache des Festelektroly- 
ten mit einer Zufiihrung von Argongas gespeist wird. Eine 60 
Stromquelle ist mit den Elektroden verbunden, die an den 
jeweiligen Seiten bzw. Flachen des FestelekUrolyten befe- 
stigt sind, um zwischen den Elektroden eine vorbestiimnle 
Spannung anzulegen. Das Anlegen der Spannung ermog- 
licht es, daB der elektrische Strom von der Eleku-ode, die die 65 
Zufiihrung des Argongases cmpfangt, zu der Elektrode, die 
die Zufiihrung des angefeuchteten Wasserstoffes cmpfangt, 
flieBt. 
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Die vorbestimmte Spannung wird zwischen den Elektro- 
den angelegt, wahrend die Gase zu den entsprechenden 
Elektroden, die an dem Festelek trolyten befestigt sind, zu- 
gefuhrt wcrdcn. Wenn der FcstclekU-olyt Protonenleitfahig- 
keit besitzt, gcht der Wasscnstoff, der in der Zufuhrung des 
angefeuchteten Wasserstoffes enthalten ist, durch den Fest- 
elektrolyten in der Form von Protoncn hindurch und wird in 
das Argongas entladen. Die ProtonendurchlSssigkeitsmeB- 
vorrichtung 45 weist einen Gaschromatographen (M200, 
hergestellt von Nippon lyran Co., Ltd.) auf, der in dem Aus- 
stoBweg des Argongases, das durch die Oberflache der Elek- 
trode hindurchgeflossen ist, angcordnet ist. Der Gaschroma- 
tograph wird verwendet, um die Konzcntralion des in dem 
Argongas enthaltenen Wasserstoffes zu messen, um so die 
Protonenleitfahigkeit des Festclcktrolytcn zu bewerten bzw. 
zu berechnen. 

Die Protoncndurchiassigkeit der Festelektrolyte der vor- 
liegenden Erfindung BaPro.8Gdo.20^ und 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und des bekannten Festelektrolyien 
BaCco.gGdo.zOa als cinem Vergleichsbcispicl wurde mit der 
so konstruierten ProtonendurchlassigkeitsmcBvorrichtung 
45 gemessen. Die Protonendurchlassigkeit eines jeden Fest- 
elekU-olyten wurde in dem Temperaturbereich von 600 bis 
SOO^C gemessen, indem eine vorbestimmte Spannung an 
den Festelektrolyien angelegt wurde, um einen elektrischen 
Su-om von 5 bis 10 mA zu erzeugen. Die beobachtete 
Menge an Protonen, die durch den Festelektrolyten hin- 
durchgingen, wurde aus der Konzentration des Wasserstof- 
fes, der in dem ArgongasausstoB enthalten war, und dem 
FluB bzw. der Stromung des ArgongasausstoBes berechnct. 
Die theoretische Menge an Protonen, die durch den Fcst- 
elektrolytcn hindurchgehen, wurde aus der Menge an clck- 
trischcm Strom, der durch den Festelektrolyten hindurch- 
flieBt, berechnct, unter der Annahme, daB der durch den 
Festelektrolyten hindurch flieBcnde elektrische Strom ganz 
der Verschiebung der Protonen zugeschrieben werden kann. 
Der Vergleich zwischen der beobachteten Menge und der 
theoretischen Menge an Protonendurchdringung zeigte, daB 
alle drei der bewerteten Festelektrolyten vorteilhafte Proto- 
nendurchlassigkeit in dem obigen Temperaturbereich besa- 
Ben. Und zwar stimmte die beobachtete Menge an Protonen, 
die durch den Festelektrolyten hindurchgingcn, gut mit der 
theoretischen Menge an Protonendurchdringung, die aus der 
Menge an elektrischem Strom berechnct wurde, uberein. 

In der ProtonendurchlassigkeitsmeB vorrichtung 45 wird 
angefeuchteter Wasserstoff zu einer Seite bzw. Flache des 
Festelektrolyten zugefuhrt, wahrend Argongas zu der ande- 
ren Seite des Festelektrolyten zugefuhrt wird. Dies ent- 
spricht einer Wasserstoffkonzentrationszelle. Sogar wenn 
keinc Spannung von eincr extemen Su*omquelle angelegt 
ist, durchdringen Protonen den Festelektrolyten und erzeu- 
gen eine elektromotorische Kraft. Bei der obigen Bewertung 
wurde die Menge an Protonendurchdringung unter der Be- 
dingung, daB keine Spannung angelegt war, als ein Unter- 
grund gemessen, und die beobachtete Menge an Protonen- 
durchdringung wurde berechnct, indem der Untergrund von 
dem gcmessenen Wert abgezogcn wurde. 

Die anderen Festelektrolyte der ersten Ausfuhrungsform 
als BaPro.8Gdo.2O3 und BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3, das heiBt, jene, 
die verschiedene Gehalte bzw. Anteile an Pr und Ce besit- 
zen, und jene, die ein Erdalkalimetall enthalten, besitzen 
ebenfalls die vorteilhafte Protonenleitfahigkeit in dem obi- 
gen Temperaturbereich. 

Fig. 14 veranschauhcht schematisch die Struktur einer 
Wasserstoffpumpe 50 gemaB der vierten Ausfuhrungsform. 
Die Wasserstoffpumpe 50 weist als die Hauptkomponenten 
einen Festelektrolyien 51 auf, der zwischen Elektroden 52 
und 53 angcordnet ist. Halter 54 und 55, die Ober den Elek- 
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troden 52 und 53 angeordncl sind, und eine Slromquelle 56. 
Jeder Festelektrolyt mil hinreichend hoher Protonenleitfa- 
higkeit und hinreichend niedriger Elektronenleitfahigkeit 
kann als dcr FcstclcktrolyL 51 ubcmonimcn werdcn. In die- 
ser Ausfuhrungsform wird BaPro.8Cjdo.2O3 als der Fcstclck- 5 
trolyt 51 verwendel. 

Die Elektroden 52 und 53 sind por5se Gasdiffusionseiek- 
troden und bestehen aus einem Material, das hinreichende 
elektrische Leitfahigkeit besitzt und in der Atmosphare der 
zugefuhrten Case stabil ist. Die Elekux>den 52 und 53 besit- 10 
zen jeweils eine Edelmetallschicht, die beispielsweise aus 
Platin bcsieht, auf einer ihrer Seilcn (das hciBt, dcr Scite 
bzw. Flachc, die mil dcm Fesleleklrolylcn 51 in Konlakt 
kommt). Die ElekU^den 52 und 53 stehen iiber die jeweili- 
gen Edelmeiallschichten in engem Konlakt mil dem Fest- i5 
elektrolyten 51. Die Edelmetallschichten konnen auf den 
entsprcchenden Seiten bzw. Flachen des Festeleklroiylen 51 
anstelle der Elektroden 52 und 53 ausgebildet sein. Die 
Edelmetallschichten konnen mittels einer bekannten 
Schichtbildungstechnik, wic zum Bcispiel Sputtem bzw. 20 
Zerstauben, Abscheidung aus der Gasphase und PVD bzw, 
physikalische Abscheidung aus der Gasphase, gebildet wer- 
den. 

Die Halter bzw. Halterungen 54 und 55 besitzen eine 
Vielzahl von Rillen mil einer vorbestimmten Geslalt, die auf 25 
ihren Oberflachen ausgebildet sind. In der montierten Was- 
serstoffpumpe 50 werden die Rillen mil den angrenzenden 
Elektroden 52 und 53 kombiniert, urn eine Vielzahl von 
Stromungswegen 54P fiir die gasfbrmige Mischung und 
eine Vielzahl von Stromungswegen 55P fiir den gasformi- 30 
gen Wasserstoff zu bilden. Die Stromungswege 54P fur die 
gasfbrmige Mischung werden mit einer Versorgungsrohrlei- 
tung 57 fur die gasformige Mischung verbunden und emp- 
fangen eine Zufuhrung bzw. Versorgung mil einer Wasser- 
stofF-enlhaltendcn gasformigcn Mischung von der AuBen- 35 
seite der Wasserstoffpumpe 50 her uber die Versorgungs- 
rohrleitung 57 fur die gasfbrmige Mischung. Die Stro- 
mungswege 55P fur den gasformigen Wasserstoff sind mit 
einer WasserstoffausstoI3rohrIeilung 58 verbunden, und gas- 
formiger Wasserstoff, der auf der Seite der Su-omungswege 40 
55P fiir den gasformigen Wasserstoff durch die Funktion 
bzw. den Belrieb der Wasserstoffpumpe 50 erzcugl wurdc, 
wird iiber die WasscrstoffausstoBrohrleitung 58 zu dcr Au- 
Benseite der Wasserstofl^umpe 50 entladen bzw. ausgesto- 
Ben, 45 

Die Halter 54 und 55 sind aus einem leitfahigen Melall 
gemacht, zum Beispiel rostfreiem Stahl. In dem Stapel aus 
dem Festelektrolyten 51, den Elektroden 52 und 53 und den 
Halterungen 54 und 55 ist ein Dichtungsteil 51A um die Po- 
sidon herum angcordnet, wo die Elektroden 52 und 53 angc- 50 
ordnet sind. Das Dichtungsteil 51A stellt die Luftdichtheit 
der Stromungswege 54P fur die gasfbrmige Mischung und 
der Stromungswege 55P fiir den gasformigen Wasserstoff 
sicher. In dieser Ausfuhrungsform besteht das Dichtungsteil 
51A aus rostfreiem Stahl. Das Dichtungsteil 51A kann je- 55 
doch aus jedem Material gemacht sein, das die Raume zwi- 
schen dem Festeleku-olyten 51 und den Elektroden 52 und 
53 sicher versiegelt bzw. abdichtet und das die hinreichende 
Luftdichtheit der Gassuxjmungswege 54P und 55P gewahr- 
leistet. Das Dichtungsteil 51A kann aus einem Metall ge- 60 
macht sein, da in dieser Ausfuhrungsform der Festelektrolyt 
51 eine hinreichend niedrige Elektronenleitfahigkeit besitzt. 
Im Fall, daB ein Festelektrolyt mil einer Elektronenleitfahig- 
keit von einem spezifischen Niveau wie oder groBer als ein 
spezifisches Niveau des Festelektrolyten 51 iibemonmien 65 
bzw. verwendel wird, soUte der Festelektrolyt 51 von den 
Haltem 54 und 55 isollert werden. Und zwar kann das Dich- 
tungsteil 51A aus einem Isoliermaterial gemacht sein, oder 



altemativ kann die Oberfiache des Dichtungsteils 51A so 
verarbeitet sein, daB sie die isolierenden Eigenschaften be- 
sitzt. 

Die Slromquelle 56, wclchc eine GleichsU-omkonstant- 
spannungsvcrsorgung ist, ist mit den Haltem 54 und 55 ver- 
bunden. Der positive Pol bzw. AnschluB der Slromquelle 56 
ist mit der Halterung 55 verbunden, wohingegen der nega- 
tive Pol bzw. AnschluB mit der Halterung 54 verbunden ist. 
Wenn mittels der Slromquelle 56 eine vorbesdmmte Span- 
nung zwischen den Halterungen 54 und 55 angelegt ist, 
flieBt eleklrischer Strom von dem Halter 55 zu dem Halter 
54 iiber den Festelektrolyten 51. Die Slromquelle 56 besitzt 
cinen darin angeordnetcn variablcn Widersland 56A. Der 
variable Widerstand 56A variiert den Widersland im Schalt- 
kreis der Wasserstoffpumpe 50 und reguliert den durch den 
Schaltkreis hindurchflieBenden elektrischen Strom, wo- 
durch die Versorgung bzw. Zuflihning der Elektrizitat durch 
den Festelektrolyten 51 hindurch konurolliert bzw. geregelt 
wird. 

In der Wasserstoffpumpe 50 dieser Struktur wird eine Zu- 
fiihrung einer Wassersloff-enthaltenden gasfbnnigen Mi- 
schung uber die Versorgungsrohrleitung 57 fur die gasfbr- 
mige Mischung in die Suromungswege 54P fiir die gasfbr- 
mige Mischung eingespeist, und mittels der Slromquelle 56 
wird eine vorbestimmie Spannung zwischen den Haltem 
bzw. Halterungen 54 und 55 angelegt. Wie oben diskutierl 
wurde, verlierl der in der Zufuhrung bzw. Versorgung der 
gasformigen Mischung enlhaltene Wasserstoff an der Ober- 
fiache der Elektrode 52 ein Elektron und bildet ein Proton. 
Das Proton geht durch den Festelektrolyten 51 hindurch und 
empfangt an der Oberfiache der Elektrode 53, welche auf 
der Seite der Stromungswege 55P fiir den gasformigen Was- 
serstoff angeordnet ist, ein Elektron und wird wieder zu 
Wasserstoff. Die Menge von Wasserstoff, die durch den 
Fesleleklrolylcn 51 in der Form von Protonen hindurchgchl, 
hangt von der Zufuhrung der Elektrizitat durch den Fest- 
elektrolyten 51 hindurch ab. Und zwar ermoglicht es das 
Regulieren des Widerstandes des in der Wasserstoffpumpe 
50 enthaltenen variablen bzw. veranderbaren Widerstandes 
56A, daB eine erwiinschte Menge an Wasserstoff aus der 
gasfbrmigen Mischung separiert wird. Der aus der gasformi- 
gen Mischung separierte Wasserstoff wird bis zu einem er- 
wiinschten Niveau bzw. Wert durch das Regulieren der aus 
der gasfbrmigen Mischung separierten Menge an Wasser- 
stoff unter Druck gesetzt. Die Wasserstoffpumpe 50 der 
Ausfiihrungsform verwendel die Protonenleitfahigkeit des 
FestelekUDlyten 51 zur Separation oder Komprimierung von 
Wasserstoff, und wird folglich vorteilhafterweise in dem 
spezifischen Temperaturbereich betrieben, wo der Festelek- 
trolyt 51 hinreichende Protonenleitfahigkeit zeigt bzw. be- 
sitzt. 

Die Wasserstoffpumpe 50 der vierten Ausfuhrungsform 
nutzt die Protonenleitfahigkeit des Festelektrolyten 51 aus, 
und separiert somit selektiv nur Wasserstoff aus der gasfbr- 
migen Mischung, um Wasserstoff hoher Reinheit hervorzu- 
bringen bzw. zu liefem. Die Wasserstoffpumpe 50 der Aus- 
fiihrungsform ermoglicht es, daB, verglichcn mit einer kon- 
ventionellen Wasserstoflfipumpe, die einen bekannten proto- 
nenleitenden Polymerelektrolylen enthalt, der Wasserstoff 
bis zu einem hbheren Niveau bzw. Wert unter Druck gesetzt 
wird. In der Wasserstoffpumpe, die den Polymereleklrolyl- 
film enthalt, besitzt der ElekUiolyl, der aus einem organi- 
schen Film, wie zum Beispiel einem Nafionfilm, beslehl, un- 
zureichende mechanische Starke, was es nichl ermoglicht 
bzw. erlaubl, daB der Wasserstoff bis zu einem hinreichend 
hohen Niveau bzw. Wert unter Druck gesetzt wird. Einige 
spezielle MaBnahmen sind erforderlich, um in der Wasser- 
stoffpumpe, die den konventionellen Polymerelekut^lytfilm 



DE 198 14 106 A 1 



27 



28 



enlhalt, die Starke von einem bestimmten Niveau bzw. Wert 
zu realisieren; zum Beispiel besitzt die Wassersloffpumpe 
eine Vielschichtstruktur, urn die Gesamtstarke zu erhohen, 
Oder die Wassersloffpumpe enthalL eine Verstarkung bzw. 
Ausstcifung. In dcr Wassersloffpumpe 50 der Ausfuhrungs* 
form besitzt andererseits der Elektrolyt, der aus Keramik be- 
steht, exzellente mechanische Starke, welche es ermoglicht 
bzw. erlaubt, daB der Wasserstoff bis zu einem hinreichend 
hohen Niveau bzw. Wert unter Druck gesetzl wird. Die Was- 
sersloffpumpe 50 der Ausfiihrungsform kann somit Wasser- 
stoff unter hoherem Druck erzeugen als die konventionelle 
Wassersloffpumpe ohne irgendeinc spczielle Verstarkung 
bzw. Ausstcifung. Mechanische Pumpcn werden cbcnfalls 
allgemein verwendet, um das Gas unter Druck zu setzen. 
Die mechanische Pumpe komprimiert das Gas durch mecha- 
nische Bewegungen der entsprechenden Pumpenteile und ist 
somit natUrlicherweise wShrend des Betriebs nicht frci von 
Vibrationen bzw. Schwingungen. Solche mechanischen Be- 
wegungen beeinflussen ebenfalls die Komponenten, die von 
den mechanischen Bewegungen betroffcn sind, nachteilig 
bzw. nutzen diese ab. Die Wassersloffpumpe 50 der Ausfiih- 
rungsform andererseits verwendet keine mechanischen Be- 
wegungen zur Komprimierung des Gases und ist dadurch 
frei von den in den mechanischen Pumpen beobachteten 
bzw, aufu-etenden Problemen. 

Anders als der bekannie Polymerelektrolyt, der in der 
konventionellen Wassersloffpumpe enihalten ist, eriaubt der 
Festelektrolyt, der in der Wassersloffpumpe 50 der Ausfiih- 
rungsform enthalten ist, kein Hindurchdringen von Wasser- 
molekulen mit Protonen und folglich auch keine Produktion 
von Wasser an der OberflSche der Elektrode. Eine Verschie- 
bung der hydratisierten Protonen erhoht den Wderstand, der 
an den Protonen, die durch den Elektrolyten hindurchgehen, 
anliegl und erhoht dadurch die elektrische Leistung, die von 
der Wassersloffpumpe vcrbraucht wird. Die Wassersloff- 
pumpe 50 der Ausfiihrungsform verbraucht jedoch die elek- 
trische Leistung nicht verschwenderisch, da in dem Fest- 
elektrolyten keine Protonen hydratisiert sind. Die fehiende 
Erzeugung von Wasser an der Oberflache der Elektrode er- 
fordert keine zusatzliche Struktur zum Eliminieren der Ef- 
fekte von Wasser. Die Wassersloffpumpe der Ausfiihrungs- 
fonn besitzt dcmenLsprechend einen hinreichcnden Kon- 
struktionsfreihcitsgrad. 

In der Wassersloffpumpe 50 der vierten Ausfiihrungsform 
wird BaPro.8Gdo.2O3 als der Festelektrolyt 51 verwendet. Ir- 
gendwelche andere Festelektrolyte, die aus protonenleiten- 
der Keramik bestehen, konnen ebenfalls verwendet werden, 
um die Wassersloffpumpe mil den obigen Vorleilen zu kon- 
suiiieren. Andere verfiigbare Festelektrolyte umfassen jene, 
die verschicdene molekularc bzw. molarc Vcrhaltnisse von 
Praseodym zu Barium als BaPro.8Gdo.2O3 bcsitzcn, jcne, die 
Cer aufweisen, das zum Teil an die Stelle des Praseodym- 
platzes gesetzl wurde, wie zum Beispiel 
BaPro.4Ceo.4Gdo.2O3 und BaPro.2Ceo.6Gdo.2O3, jene, die ein 
ErdalkalimetaU aufweisen, das zum Teil an die Stelle des 
Bariumplatzes gesetzt wurde, wie zum Beispiel 
Bao.9Mgo.1Pro.4Cco.4Gdo.2O3 und 
Bao.9Cao.1Pro.4Ceo.4Gdo.2O3, und einige bekannie Festelek- 
trolyte, wie zum Beispiel BaCeo.8Gdo.2O3. JegUche Pe- 
rowskit-Oxide, die hinreichende Protonenleitfahigkeil besit- 
zen, konnen verwendet werden, um die Wassersloffpumpe 
mit denselben Vorleilen wie die Wassersloffpumpe 50 der 
vierten Ausfuhrungsfonn zu konstruieren bzw. aufzubauen. 

Die Wassersloffpumpe. die irgendeinen der Festelektro- 
lyte der vorliegenden &findung aufweist, das heiBt, irgend- 
einen der in der ersten Ausfiihrungsform diskutierien Fest- 
elektrolyte, besitzt die unien diskutierten zusatzlichen Nfer- 
teile, da die Festelektrolyte der vorliegenden Erfindung vor- 



teilhafie Prolonenleitfahigkeiien bei niedrigeren Beu-iebs- 
temperaturen zeigen bzw. besitzen. Zum Beispiel zeigt 
BaPro.8Gdo,203 vorteilhafte Prolonenleitfahigkeiien bei den 
Tbmpcraturen von 400 bis 700*'C. 

5 Vciglichen mil dcr konventionellen Wassersloffpumpe, 
die den bekannten protonenleitenden Festelektrolyten enl- 
halt, wie zum Beispiel BaCeo.8Gdo.2O3, kann die Wasser- 
sloffpumpe, die irgendeinen der Festelektrolyte der vorlie- 
genden Erfindung enlhalt, bei niedrigeren Temperaturen be- 

10 trieben werden, da die FeslelekU-olyle der vorHegenden Er- 
findung bei den niedrigeren Temperaturen vorteilhafte Pro- 
lonenleitfahigkeiien zeigen. Das Betreibcn dcr Wassersloff- 
pumpe bei den niedrigeren Temperaturen vcrkurzl vorteil- 
hafterweise die Zeilspanne, die zum Aufheizen der Wasser- 

15 sloffpumpe auf eine vorbestimmle Betriebstemperatur bei 
einem Start erforderlich ist, ebenso wie die Zeilspanne, die 
zum Abkuhlen der Wassersloffpumpe hinunter auf die ge- 
wbhnliche Temperatur bei einem Stop bzw. Anhalten erfor- 
derlich ist. Die kleinere Differenz zwischen der Betriebs- 

20 temperatur der Wassersloffpumpe und der gewohnlichen 
Temperatur reduziert wirkungsvoU die Warmespannung, 
welche infolge der Differenz im Warmeausdehnungskoeffi- 
zienten zwischen den jeweiligen Komponenten der Wasser- 
sloffpumpe bei einem Start und bei einem Stop bzw. Anhal- 

25 ten der Wassersloffpumpe aufuitt. Dies verbessert die Halt- 
barkeit bzw. Lebensdauer der Komponenten der Wasser- 
sloffpumpe. 

Die Wassersloffpumpe 50 der Ausfiihrungsform wird in 
dem Temperalurbereich von 406 bis 700°C betrieben, wel- 

30 cher niedriger ist als jener der konventionellen Wassersloff- 
pumpe. Dies erm5glicht es, dafi preiswertes metallisches 
Material mit exzellenler Haltbarkeit, zum Beispiel rostfreier 
Stahl, fiir die Komponenten der Wassersloffpumpe 50 ver- 
wendet wird. Die konventionelle Wassersloffpumpe, die den 

35 bekannten FeslelckU-olylcn enlhalt, wird andererseits bei 
den Temperaturen von 850 bis 1000°C beUrieben, so daB Ke- 
ramikmaterialien mit,Widerstand bzw. Widerstandsfahig- 
keit gegeniiber solch hohen Temperaturen oder ultrawarme- 
beslandige Legierungen fiir die Komponenten der Wasser- 

40 stoffpumpe verwendet werden soUten. In der Wassersloff- 
pumpe 50 der vierten Ausfiihrungsform sind die Halter 54 
und 55 aus rostfreiem Stahl gemacht. Die Halter 54 und 55 
konnen jedoch aus irgendeincm Material bestehen, das elek- 
Unsche Leitfahigkeit besitzt und in dem obigen Betriebstem- 

45 peraturbereich haltbar und in der Atmosphare der zugefuhr- 
ten gasfbrmigen Mischung und des ausgestoBenen Wasser- 
stoffes stabil ist. Andere mogliche Materialien als rostfreier 
Stahl umfassen Ulan, Aluminium und Eisen und Kupfer, die 
mittels Oberflachenbehandlung verarbeilel wurden, wie 

50 zum Beispiel Bcschichten oder Platlicren, um hinreichende 
Korrosionswiderstandsfahigkeit zu besitzen. 

Obwohl die Wassersloffpumpe 50 der vierten Ausfiih- 
rungsform nur einen Festelektrolyten aufweist, kann die 
Wassersloffpumpe einen Stapel von zwei oder mehr Fest- 

55 elektrolyten enthalten. Fig. 15 veranschaulicht schematisch 
eine Wassersloffpumpe 60 von solch einer Struktur. Die in 
Fig. 15 gezcigte Wassersloffpumpe 60 besitzt cine ahnliche 
Struktur wie jene der in Fig. 14 gezeigten Wassersloffpumpe 
50, mil der Ausnahme, daB mehrere Schichten von Festelek- 

60 trolyien und Eleku-oden in einem Stapel angeordnet sind. 
Die entsprechenden Komponenten der Wassersloffpumpe 
60 sind durch gleiche Bezugszeichen gekennzeichnet und 
werden hier nicht speziell beschrieben. In der Wassersloff- 
pumpe 60 sind eine Elektrode 59, ein Festelektrolyt 51, eine 

65 weilere ElekUxxle 59, ein weiterer Festelektrolyt 51 und 
noch eine weilere Elektrode 59 in dieser Reihenfolge auf- 
einandergelegt bzw. angeordnet, und werden zwischen den 
Hallem bzw. Halterungen 54 und 55 gehalten. Die Elekux)- 
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den 59 bestehen aus demselben Material wie die Elektroden 
52 und 53, die in der Wasserstoffpumpe 50 der vienen Aus- 
fuhrungsform enthallen sind. Wie in der vierten Ausfiih- 
rungsform besitzcn die Halter 54 und 55 cine Vielzahl von 
Rillcn bzw. Einkcrbungen bzw. Nuten in ihrcn Obcrflachen, 5 
welche mit den angrenzenden Elektroden 59 kombinierl 
werden, um eine Vielzahl von Stromungswegen 54P fur die 
gasfbrmige Mischung und eine Vielzahl von Stromungswe- 
gen 55P fiir den gasformigen Wasserstoff aus zubiiden. 

Wie in dem Fall der Wasserstoffpurape 50 wird eine Zu- lO 
fuhrung bzw. Versorgung mit einer Wasserstoff-enthalten- 
den gasformigen Mischung von der AuBenscitc der Wasser- 
stoffpumpe 60 her zu den Stromungswegen 54P fur die gas- 
fdrmige Mischung zugefuhrt bzw. in diese eingespeist. 
Wenn mittels der Stromquelle 56 eine vorbestimmte Span- 15 
nung zwischen den Halterungen 54 und 55 angelegt wird, 
verliert der in der gasfSrmigen Mischung enthaltene Was- 
serstoff ein Elektron und bildet ein Proton an der Oberflache 
der ersten Elektrode 59. Das Proton geht durch den ersten 
Fcstclcktrolytcn 51 hindurch und errcicht die zweite Elek- 20 
trode 59, die auf der gegeniiberliegenden Seite angeordnet 
ist. In der Wasserstoffpumpe 60 grenzt die zweite Elektrode 
59 des weiteren an den zweiten Festelektrolyten 51 an. Das 
Proton geht dementsprechend durch den zweiten Festelek- 
trolyten 51 hindurch und erreicht die dritte ElekUrode 59. 25 
Das Proton empfangt ein Elektron an der Oberflache der 
drillen Elektrode 59 und wird wieder zu Wasserstoff, wel- 
cher iiber die Stromungswege 55P fur den gasformigen 
Wasserstoff aus der Wasserstoffjpumpe 60 herausgenommen 
wird. 30 

Die so konstruierte Wasserstoffpumpe 60 besitzt diesel- 
ben Vorteile wie die Wasserstoffpumpe 50 der vierten Aus- 
fuhrungsform. Ein zusatzlicher Vorteil der Wasserstoff- 
pumpe 60 isl, daS der Stapel aus protonendurchlassigen 
Festelektrolyten des weilcren die mechanischc Starke bzw. 35 
Belastbarkeit der Wasserstoffpumpe verbessert, welches es 
erlaubt bzw. ermoglicht, daB der Wasserstoff bis zu einem 
hoheren Niveau bzw. Wert unter Druck gesetzt wird. Ob- 
wohl in der Wasserstoffpumpe 60 von Fig. 15 zwei Fest- 
elektrolyte 51 in Reihe angeordnet sind, konnen drei oder 40 
mehr Festelektrolyte in Reihe angeordnet werden. Wie in 
der vienen Ausfiihrungsfonn konnen jeglichc Festkeramik- 
clekux)lyte mil hinreichendcn Protonenlcitfahigkeiten in ei- 
nem erwunschten Betriebstemperaturbereich fiir die in der 
Wasserstoffpumpe 60 enlhaltenen Festelektrolyte 51 ange- 45 
wendet bzw. verwendet werden. 

In den Wasserstoffpumpen 50 und 60 wird die Menge des 
durch die Wasserstoffpumpe separierten und komprimierten 
Wasserstoffes durch das Kontrollieren bzw. Steuem des in 
dcm Schallkreis angcordnetcn variablcn bzw. vcrandcrbarcn 50 
Widcrslandcs 56A rcguliert. Ein andcrcs Vcrfahren kann je- 
doch verwendet werden, um die Menge des separierten und 
komprimierten Wasserstoffes zu regulieren. Zum Beispiel 
wird ein Ein-Aus-Schalter in dem Schaltkreis der Wasser- 
stoffpumpe angeordnet und in extrem kurzen Zyklen ein- 55 
und ausgeschaltet. In dieser modifizierten Struktur kann die 
Menge des separierten und komprimierten Wasserstoffes 
durch Kontrollieren bzw. Regeln des Verhaltnisses der Ein- 
Zeit zu der Auszeit (relative Einschaltdauer) reguliert wer- 
den. 60 

Die Wasserstoffpumpe der vierten A us fuhrung sform wird 
auf ein Brennstoffzellensystem angewendet, welches als 
eine fiinfle Ausfiihrungsfonn gemaB der vorliegenden Erfin- 
dung diskutiert wird. Fig. 16 ist ein Blockdiagramm, das 
schematisch die Su^ktur eines Brennstoffzellensystems 70 65 
der fiinften Ausfiihrungsfonn veranschaulicht. Das Brenn- 
stoffzellensystem 70 reformiert einen Rohbrennstoff und er- 
zeugt einen wasserstoffreichen gasformigen Brennstoff, der 
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in die Brennstoffzellen eingespeist wird. Vor der Zufuhrung 
des wasserstoffreichen Gases zu den Brennstoffzellen wird 
die Wasserstoffpumpe der vierten AusfUhrungsform betrie- 
ben, um den Wasserstoff aus dcm wasserstoffreichen Gas zu 
separiercn und den separierten Wasserstoff sogleich zu spei- 
chem, welcher danach in die Brennstoffzellen eingespeist 
wird. Die Struktur des Brennstoffzellensystems 70 wird zu- 
erst mit der Zeichnung von Fig. 16 beschrieben. 

Das Brennstoffzellensystem 70 umfaBt als die Hauplkom- 
ponenten einen Methantank 72, einen Wassertaxik 74, einen 
Verdampfer 76, einen Reformierer 78, eine Wasserstoff- 
pumpe 80, einen Wasserstofftank 82, Brennstoffzellen 84 
und eine Sleuereinheit 90. Der Mclhantank 72 halt das als 
den Rohbrennstoff verwendete Methan in Reserve, Der 
Wassertank 74 speichert Wasser, das fiir die Reformierungs- 
reakiion verwendet wird, die spater diskutiert wird, Der Ver- 
dampfer 76 empfdngt Zuf uhrungen von Methan und Wasser 
von dem Methantank 72 und dem Wassertank 74, verdampff 
Wasser, heizt das Wasserdampf-enthaltende Methangas auf 
und flihn das aufgeheizte Dampf-enthaltende Methangas 
dem Reformierer 78 zu. Die jeweiligen Komponenten des 
Brennstoffzellensystems 70 werden ausfuhrlich diskutiert. 

Der Verdampfer 76 ist mit einer Kompressoreinheit 86 
und einem Brenner 88 ausgestattet. Der Brenner 88 verwen- 
det Methan, das von dem Methantank 72 zugefuhrt wird, 
und reformiertes gasfbrmiges Abgas, das von der Wasser- 
stoffpumpe (spater diskutiert) eingespeist wird, als den 
Brennstoff und erzeugt Verbrennungsenergie. Die erzeugte 
Verbrennungsenergie wird dem Verdampfer 76 zugefuhrt 
und wird in dem Verdampfer 76 verwendet, um den Roh- 
brennstoff zu verdampfen und zu erhitzen. Die Menge der 
durch den Brenner 88 erzeugten Energie wird reguliert, in- 
dem man die Mengen an Methan und reformiertem gasfor- 
migen Abgas, die in den Brenner 88 eingespeist werden, 
konU-ollicrt bzw. steuert. Der Rohbrennstoff wird folglich in 
dem Verdampfer 76 auf eine Temperatur erhitzt, die der Re- 
aktionstemperatur in dem Reformierer 78 entspricht. Das 
durch den Brenner 88 erzeugte heiBe Verbrennungsgas wird 
uber die Kompressoreinheit 86 in den Verdampfer 76 einge- 
speist. Die Kompressoreinheit 86 umfaBt eine Turbine und 
einen Kompressor. Das von dem Brenner 88 in die Kom- 
pressoreinheit 86 cingespeiste Verbrennungsgas laBt die 
Turbine der Kompressoreinheit 86 roticrcn, bevor es in den 
Verdampfer 76 eingespeist wird. Die Rotation der Tbrbine in 
der Kompressoreinheit 86 treibt den Kompressor an, der ko- 
axial in der Turbine angeordnet ist. Der Kompressor nimmt 
die AuBenluft auf und komprimiert sie. Die von dem Kom- 
pressor komprimierte Luft wird als das oxidierende Gas der 
Kathode in den Brennstoffzellen 84 zugefuhrt und der Zel- 
lenrcaktion unterworfen. 

Die Pumpcn 71, 73 und 75 sind jcwcils in einem Stro- 
mungsweg des Methans von dem Methantank 72 zu dem 
Brenner 88, einem Stromungsweg des Methans von dem 
Methantank 72 zu dem Verdampfer 76 und einem Stro- 
mungsweg des Wassers von dem Wassertank 74 zu dem Ver- 
dampfer 76 angeordnet. Diese Pumpen 71, 73 und 75 sind 
mit der Stcucreinhcit 90 verbundcn. Die Steuereinhcit 90 
steuert die Ausgabe der Steuersignale zu diesen Pumpen 71, 
73 und 75, um so die Mengen an Methan zu regulieren, die 
von dem Methantank 72 in den Brenner 88 und den Ver- 
dampfer 76 eingespeist werden, und die Menge an Wasser, 
die von dem Wassertank 74 in den Verdampfer 76 einge- 
speist wird. 

Der verdampfle und erhitzte Rohbrennstoff wird von dem 
Verdampfer 76 in den Reformierer 78 eingespeist und der 
Reformierungsreaktion unterworfen, die in dem Reformie- 
rer 78 ablUuft. Der Reformierer 78 ist mit Nickel gefullt, das 
als ein Reformierungskatalysator funktioniert, und die fol- 
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gende Reformierungsreaklion lauft in dem Reformierer 78 
ab, wenn der Rohbrennstoff durch die OberflSche des Refor- 
mierungskatalysators hindurchgeht: 

CH4 + H2O-. CO + 3H2 -206.2 (kJ/inol) (7) 

CO + H2O — CO2 + H2 440.5 (U/mol) (8) 

CH4 + 2H2O — CO2 + 4H2 -165.7 (kJ/mol) (9) 

Bei der Dampfreformierungsreaktion des Methans lauft die 
Zcrlcgungsrcaktion des Melhans, die durch Glcichung (7) 
ausgcdruckl wird, gleichzeilig ab milder Rcaklion des Koh- 
lenmonoxids, die durch Gleichung (8) ausgedriickt wird. 
Die durch Gleichung (9) ausgedriickte Reaktion lauft als 
Ganzes bzw. insgesamt ab. Die Dampfreformierungsreak- 
tion des Rohbrennstoffes ist insgesamt endotherm. Der Re- 
formierer 78 der AusfUhningsform verwendet die Warme 
des Methangases, das von dem Verdampfer 76 eingespeist 
wird, fiir die Rcformierungsreaktion. In dem Brennstoffzcl- 
lensystem 70 der funften Ausfiihrungsform wird die ge- 
samte Warme, die fiir die Reformierungsreaktion erforder- 
lich ist, durch den Rohbrennstoff zugefuhrt, der von dem 
Verdampfer 76 eingespeist wird. GemaB einer anderen mog- 
lichen Anwendung kann der Reformierer 78 mit einem 
Heizer zur Erganzung der Energie, die fur die Reformie- 
rungsreaktion erforderlich ist, ausgeslattel sein. Das refor- 
mierte Gas, das durch die Umwandiung von Methan durch 
die Reformierungsreaktion mit einer hinreichenden Zufuh- 
rung thermischer Energie erzeugt wurde, wird bei den Tbm- 
peraturen von 600 bis 650°C gehalten und von dem Refor- 
mierer 78 ausgestoBen. 

Das durch das Reformieren des Rohbrennstoffes erzeugte 
reformierte Gas wird von dem Reformierer 78 in die Was- 
serstofTpumpe 80 eingespeist, welche Wasserstoff von bzw. 
aus dem reformierten Gas separiert. Die Wasserstoffpumpe 
80 besitzt dieselbe Struktur wie die Wasserstoffpumpe 50 
der vierten Ausfiihrungsform. Eine spezifische Menge an 
Wasserstoff, welche mit der Zufuhrung von Elektrizitat 
durch den in der Wasserstoffpumpe 80 enthaltenen Festelek- 
trolyten hindurch korrespondiert, wird von dem reformier- 
ten Gas separiert und komprimicrt. Eine Stromquelle 100, 
die als eine separate Komponentc von der Wasserstoff- 
pumpe 80 in Fig. 16 veranschaulicht ist, entspricht der in der 
Wasserstoffpumpe 50 in Fig. 14 enthaltenen Stromquelle 
56. Die Stromquelle 100 ist mit der Steuereinheit 90 verbun- 
den, welche die GroBe der Ausgangsspannung der Strom- 
quelle 100 steuert und dadurch die Menge des durch die 
Wasserstoffpumpe 80 separierten und komprimierten Was- 
scrstoffes rcgulicrt. 

Der durch die Wasserstoffpumpe 80 von bzw. aus dem re- 
formierten Gas separierte Wasserstoff wird in den Wasser- 
stofftank 82 eingespeist und darin gespeichert. Der in dem 
reformierten Gas, das in die Wasserstoffpumpe 80 einge- 
speist wird, enthaltene und von dem reformierten Gas sepa- 
rierte Wasserstoff geht durch den Festelektrolyten in der 
Form von Protonen hindurch, wahrcnd die anderen Bcstand- 
teile des reformierten Gases als das reformierte gasformige 
Abgas von der Wasserstoffpumpe 80 ausgestoBen werden. 
Wasserstoff, der nicht von der Wasserstoffpumpe 80 sepa- 
riert wird, verbleibt in dem reformierten gasformigen Ab- 
gas. Das reformierte gasformige Abgas, das den verbliebe- 
nen Wasserstoff enthalt, wird in den Brenner 88 eingespeist 
und fiir die Verbrennungsreaklion verwendet, um Energie 
zum Verdampfen und Erhitzen des Rohbrennstoffes zu er- 
zeugen, wie friiher diskutiert wurde. 

Der Wasserstofftank 82 speichert den durch die Wasser- 
stoffpumpe 80 separierten und komprimierten Wasserstoff. 
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Der in dem Wasserstofftank 82 gespeicherte Wasserstoff 
wird als der gasformige Brennstoff zu den Brennstoffzellen 
84 zugefuhrt. Der Wasserstofftank 82 ist mit einem Druck- 
sensor 83 ausgcstattet, der mit der Steuereinheit 90 verbun- 
s den ist. Die Steuereinheit 90 cmpfangt Daten, die den durch 
den Drucksensor 83 im Wasserstofftank ^ gemessenen 
Druck reprasentieren, und gibt auf der Grundlage der Einga- 
bedaten ein Steuersignal zu der Stromquelle 100 der Was- 
serstoffpumpe 80 aus. Wenn die Brennstoffzellen 84 den in 
10 dem Wasserstofftank 82 gespeicherten Wasserstoff verbrau- 
chen und den Druck in dem Wasserstofftank 82 emiedrigen, 
steuert die Steuereinheit 90 die GroBe der Ausgangsspan- 
nung der Stromquelle 100 und erhohl die Zufuhrung von 
Elektrizitat durch den-in der Wasserstoffpumpe 80 enthalte- 

15 nen Festelektrolyten hindurch, um so den Druck in dem 
Wasserstofftank 82 konstant zu halten. Die Erhohung der 
Zuflihrung von Elektrizitat durch den Festelektrolyten hin- 
durch erh^ht den Druck des durch die Wasserstof]^umpe 80 
komprimierten Wasserstoffes bis zu einem Niveau bzw. 

20 Wert, das bzw. der erforderlich ist, um eine vorbestimmte 
Menge an Wasserstoff zu dem Wasserstofftank 82 zuzufuh- 
ren, wodurch es ermoglicht wird, den Druck in dem Wasser- 
stofftank 82 konstant zu halten. 

Ein Ventil 102 ist in einem Stromungsweg angeordnet, 
25 der den Wasserstofftank 82 mit den Brennstoffzellen 84 ver- 
bindet. Das Ventil 102 reguliert die Menge an Wasserstoff, 
die von dem Wasserstofftank 82 in die Brennstoffzellen 84 
eingespeist wird. Das Vendl 102 ist mit der Steuereinheit 90 
verbunden, welche den Ein/Aus-Zustand des Ventils 102 
30 steuert. Die Steuereinheit 90 empfangt Daten, die den Zu- 
stand der Energieerzeugung (die Hohe der Belastung) in den 
Brennstoffzellen 84 umfassen, bestimmt die Menge an gas- 
fbrmigem Brennstoff (Wasserstoff), der fiir die Brennstoff- 
zellen 84 erforderlich ist, und gibt auf der Grundlage der Be- 
35 stimmung ein Steuersignal zu dem Ventil 102 aus. 

Die Brennstoffzellen 84 sind Festkeramik-Brennstoffzel- 
len, die wie die Festkeramik- bzw. Festoxid-Brennstoffzel- 
len 20 der zweiten Ausfiihrungsform konstruiert sind. In den 
Brennstoffzellen 84 wird Wasserstoff als der gasformige 
40 Brennstoff von dem Wasserstofftank 82 zu der Anode zuge- 
fUhrt, wohingegen die Luft, die durch den Kompressor der 
Koinpressorcinheit 86 kornprimiert wurde, als das oxidie- 
rendc Gas zu der Kathode zugefuhrt wird. Eine spezifische 
Menge des in die Anode eingespeisten Wasserstoffes wird 
45 durch die elekuxjchemische Reaktion verbraucht, wahrend 
sie durch die Oberflache der Anode hindurchgeht. Das gas- 
formige Brennsioffabgas, das Wasserstoff enthalt, der durch 
die elektrochemische Reaktion nicht verbraucht wurde, wird 
wieder als der gasformige Brennstoff in die Brennstoffzellen 
50 84 eingespeist. Der Stromungsweg zum AusstoBen des gas- 
formigen Brcnnstoffabgases von den Brennstoffzellen 84 
vereinigt sich mit dem Stromungsweg zum Verbinden des 
Wasserstofftankes 82 mit den Brennstoffzellen 84 nach dem 
Ventil 102. Das gasfbrmige Brennstoffabgas wird dement- 
55 sprechend mit dem Wasserstoff gemischt, der von dem Was- 
serstofftank 82 eingespeist wird. Das Abgas des oxidieren- 
den Gases nach der clektrochcmischcn Reaktion wird direkt 
aus dem Brennstoffzellensystem 70 ausgestoBen. 

Die Brennstoffzellen 84 besitzen dieselbe Sunktur wie 
60 die Festkeramik-Brennstoffzellen 20 der zweiten Ausfiih- 
rungsform und werden folglich vorteilhafterweise in dem 
Temperaturbereich von 400 bis 700°C betrieben. Wie zuvor 
erwahnt, besitzt der gasformige Brennstoff, der in die 
Brennstoffzellen 84 eingespeist wird, eine hinreichend hohe 
6S Temperatur, wenn er durch den in der Wasserstoffpumpe 80 
enthaltenen Festelektrolyten hindurchgeht. Die Temperatur 
des gasf5rmigen Brennstoffes nimmt jedoch, wahrend der 
gasformige Brennstoff (Wasserstoff) in dem Wasserstoff- 
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tank 82 gespeicheri wird, alLmahlich ab. In dem Fall, daB die 
Temperalur des gasformigen Brennstoffes, der von dem 
Wasserstofftank 82 in die Brennstoffzellen 84 eingespeist 
wird, nichl hinrcichcnd hoch ist, kann cin Hcizcr bzw. cine 
Hcixvonrichlung cnlwcdcr in dem Strbmungswcg zum Vcr- 5 
binden des Wasserstofftankes 82 mit den Brennstoffzellen 
84 Oder innerhalb des Wasserstofftankes 82 angeordnet wer- 
den. Diese Anordnung ermbglicht es, daB der gasformige 
Brennstoff in die Brennstoffzellen 84 eingespeist wird, 
nachdem er auf die hinreicliend hohe Temperatur aufgeheizt lO 
worden ist. 

Die Sieuereinheit 90 ist als ein Logikschaltkrcis mit ci- 
nem Mikrocompuler konstruicrt. Die Steuercinhcil 90 um- 
fafit eine CPU 94 zum Ausfuhren einer Vielzahl von vorbe- 
stimmten Operationen gemaB voreingestellten Steuerpro- ts 
grammen, einen ROM 96, in dem die Steuerprogramme und 
Steuerdaten, die fUr die Vielzahl durch die CPU 94 ausge- 
fUhrten Operationen erforderlich sind, im voraus gespei- 
chert sind, einen RAM 98, in den bzw. von dem die ver- 
schiedcncn Datcn, die fur die Vielzahl von durch die CTU 20 
94 ausgefuhrlen Operationen erforderlich sind, voruberge- 
hend geschrieben und ausgelesen werden, und einen Einga- 
be/Ausgabe-Port 92 zum Eingeben von Deteklionssignalen 
von verschiedenen Sensoren einschlieBlich den Tfemperatur- 
sensoren und dem Drucksensor und zum Ausgeben von 25 
Steuersignalen zu verschiedenen Komponenten einschlieB- 
lich den Pumpen und den Stromungsregulaloren auf der 
Grundlage der Ergebnisse der durch die CPU 94 ausgefiihr- 
ten Operationen. 

In dem Brennstoffeellensystem 70 der filnften Ausfuh- 30 
rungsform wird das von dem Reformierer 78 erzeugte was- 
serstoffreiche Gas in die Wasserstoffpumpe 80 eingespeist, 
welche Wasserstoff aus dem reformierten Gas separiert und 
den Wasserstoff komprimiert. Das von dem Reformierer 78 
ausgestoBenc rcformiertc Gas wird mittels Refonnicren von 35 
Methan erzeugt und dadurch auf die Temperaturen von 600 
bis 650°C aufgeheizt. Das von dem Reformierer 78 ausge- 
stoBene reformierte Gas kann somit direkt in die Wasser- 
stoffpumpe 80 zur Separation von Wasserstoff eingespeist 
werden. Die Temperalur des von dem Reformierer 78 ausge- 40 
stoBenen reformierten Gases liegt innerhalb des Tempera- 
turbereiches, in dem der in der Wasserstoffpumpe 80 enthal- 
tenc Fcstelektrolyt hinrcichende Protonenleitfahigkeit zcigt. 
Es ist dementsprechend nicht erforderlich, eine Heizeinrich- 
tung in der Wasserstoffpumpe 80 anzuordnen oder das refor- 45 
mierte Gas vor der Zufuhrung zu der Wasserstoffpumpe 80 
auf zuheizen. Dies vereinfacht die Struktur des gesamten 
Brennstoffzellensystems 70. 

In dem Brennstoffzellensystem 70 der Ausfuhrungsform 
ist die Wasserstoffpumpe 80, die den Fcstclckurolytcn ent- 50 
halt, tatig, um Wasserstoff von bzw. aus dem reformierten 
Gas zu separieren, so daB Wasserstoff hoher Reinheit als der 
gasformige Brennstoff in die Brennstoffzellen 84 einge- 
speist wird. Verglichen mit der konventionellen Struktur, die 
das reformierte Gas als den gasf&rmigen Brennstoff ohne 55 
Separation von Wasserstoff direkt zufiihrt, verbessert die 
Struktur der Ausfuhrungsform die Effizicnz der Zcllenrcak- 
tion in den Brennstoffzellen 84. Die Separation des Wasser- 
stoffes von dem reformierten Gas verhindert wirkungsvoll, 
daB der resultierende gasformige Brennstoff mit den Un- 60 
reinheiten kontaminiert ist, die in dem reformierten Gas ent- 
halten sind. Das reformierte Gas wird durch die Reaktionen 
der Gleichungen (7) bis (9), die oben spezifizierl sind, er- 
zeugt. Bei der latsachlichen Reformierungsreaktion bleibt 
eine Spurenmenge des Zwischenproduktes zuriick, und das 65 
von dem Reformieier 78 ausgestoBene reformierte Gas ent- 
halt eine gewisse Menge an Kohlenmonoxid. Im Falle, daB 
die Brennstoffzellen 84 Platin als einen Katalysator fur die 
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eleku-ochemischen Reaktionen enthalten, sollte, da der Pla- 
linkatalysator durch Kohlenmonoxid leichl vetgiftet wird, 
die Konzentration des in dem reformierten Gas enthaltenen 
Kohlenmonoxids im voraus hinrcichend rcduzicrt bzw. ver- 
ringerl werden. In der Struktur dicscr Ausfuhrungsform ist 
der gasformige Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 
eingespeist wird, Wasserstoff von hinreichend hoher Rein- 
heit, so daB das Brennstoffzellensystem 70 eine zusatzliche 
Vorrichtung zum Reduzieren bzw. Verringem der Konzen- 
tration des in dem reformierten Gas enthaltenen Kohlen- 
monoxids nicht erforderl. 

In dem Brennstoffzellensystem 70 der Ausfuhrungsform 
isl cine gewisse Menge an komprimiertem Wasserstoff im- 
mer in dem Wasserstofftank 82 gespeichert. 

Diese Struktur ermoglicht es, daB die Zufuhrung des gas- 
formigen Brennstoffes zu den Brennstoffzellen 84 bei einer 
Variation in der Menge der Eneigieerzeugung in den Brenn- 
stoffzellen 84 schnell geSndert wird, das heiBt, bei einer Va- 
riation in der mit den Brennstoffzellen 84 verbundenen Be- 
lastung. Im Fall, daB das System den Wasserstofftank 82 
nicht enthalt und daB der gasformige Brennstoff (Wasser- 
stoff), der mittels der Wasserstoffpumpe 80 aus dem refor- 
mierten Gas separiert wird, direkt in die Brennstoffzellen 84 
eingespeist wird, ist es erforderlich, die mittels des Refor- 
mierers 78 und der Wasserstoffpumpe 80 verarbeiteten 
Mengen als Reaktion auf die Variation in der Belastung zu 
variieren. Und zwar gibt es eine Zeitverzogerung zwischen 
der Variation in der Belastung und der tatsachlichen Steue- 
rung der Zufuhrung des gasformigen Brennstoffes, der in 
die Brennstoffzellen 84 eingespeist wird. In dem Brenn- 
stoffzellensystem 70 der Ausfuhrungsform wird anderer- 
seits die Position des Ventils 102 als Reaktion auf die Varia- 
tion in der Belastung gesteuert, um so schneli dieZufiihrung 
des Brennstoffgases, das in die Brennstoffzellen 84 einge- 
speist wird, auf ein crwunschtes Niveau bzw, einen er- 
wiinschten Wert zu regulieren. 

Die Wasserstoffpumpe 80, die in dem Brennstoffzellensy- 
stem 70 der Ausfuhrungsform enthalten ist, verwendet den 
Festkeramikelektrolyten mit der Proionendurchlassigkeit. 
Sogar wenn sich die Menge, die durch die Wasserstoff- 
pumpe 80 verarbeitet wird, abrupt erhoht, so daB sich der 
Druck, mit dem der Festelektrolyt beaufschlagt wird, be- 
U^chtlich andert, ist der Festkcramikelektrolyt hinreichend 
widerstandsfahig gegenuber solch einer betrachtlichen 
Druckanderung. Eine umfassende Freisetzung von Wasser- 
stoff aus dem Wasserstofftank 82 infolge einer Variation 
(Zunahme) in der Belastung erhoht abrupt die Menge, die 
von der Wasserstoffpumpe 80 verarbeitet wird, so daB das 
Niveau bzw. der Wert des in dem Wasserstofftank 82 gespei- 
chertcn Wasscrstoffcs gchalten wird. Wenn eine groBc 
Menge an Wasserstoff von der Wasserstoffpumpe 80 in den 
Wasserstofftank 82 eingespeist wird, tritt eine betrachtliche 
Druckanderung an der Oberflache des in der Wasserstoff- 
pumpe 80 enthaltenen Festelektrolyten auf. Der Festkera- 
mikelektrolyt besitzt jedoch hinreichende mechanische 
Starke und ist hinreichend widerstandsfahig gegenuber 
solch einer betrachtlichen Druckanderung.. 

Die in dem Brennstoffzellensystem 70 der Ausfuhrungs- 
form enthaltene Wasserstoffpumpe 80 erzeugt kein Wasser 
im ProzeB des Separierens des Wasserstoffes aus dem refor- 
mierten Gas, so daB die Wasserstoffpumpe 80 direkt mit 
dem Wasserstofftank 82 verbunden werden kann. Die Proto- 
nen in dem hydratisierten Zustand bewegen sich durch den 
bekannten Polymerelektrolytfilm hindurch. Die Protonen- 
pumpe, die solch einen Polymerelektrolytfilm enthalt, er- 
zeugt somit im ProzeB des Separierens des Wasserstoffs 
Wasser. Eine Zufiihrung von Wasser-enihaliendem Wasser- 
stoff zu dem Wasserstofftank 82 bewirkt, daB Wasser in dem 
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Wasserstofflank 82 gespeichert wird. Dies beeinfluBt die 
Messung des Drucksensors 83 und verhindert eine prazise 
Detektion bzw. Bestimmung der in dem Wasserstofflank 82 
gcspcichcrten Mcngc an WasscrstofF. Bin Mcchanisinus 
zum Enlfcmcn von Wasser ist dementsprechcnd in dcr Was- 
serstoffpumpe nut dem Polymerelektrolytfilm nach dem 
Stand der Technik erforderlich. Kein solcher Mechanismus 
ist jedoch in der Wasserstoffpumpe 80 dieser Ausftihrungs- 
form erforderlich. 

In dem Brennstoffzellensystem 70 der Ausfuhrungsform 
wird eine bestimmte Menge an Wasserstoff in dem Wasser- 
sio (flank 82 gespeichen, urn schnell mil einer Vari alien im 
Verbrauch an Wasserstoff in den Brennstoffzellcn 84 fcrtig 
zu werden. In dem Brennstoffzellensystem mil einer hinrei- 
chend kleinen Variation in der mil den Brennstoffzellen ver- 
bundenen Belastung kann jedoch die Wasserstoffpumpe 
ohne den Wasserstofflank direkt mit den Brennstofifeellen 
vcrbunden werden. Im Fall, daB die Variation in der mit den 
Brennstoffzellen verbundenen Belastung hinreichend klein 
ist, kann die Menge des fur die Brennstoffzellen erfordcrli- 
chen Wassersloffes slabil zugefiihrt bzw. geliefert werden, 
indem man die durch den Reformierer verarbeitete Menge 
sleuert und die SVomquelle der Wasserstoffpumpe steuert, 
um die Zufuhrung von Elektrizital durch den Feslelektroly- 
ten hindurch zu regulieren. Wasserstoff, der durch die Was- 
serstoffpumpe, die den Feslkeramikeleklrolylen enlhalt, se- 
pariert wird, enlhalt kein Wasser sondem befindet sich in ei- 
nem getrockneten bzw. trockenen Zustand. Kein zusatzli- 
cher Mechanismus zum Entfemen der Effekte von Wasser 
(zum Beispiel Blockieren des Gasstromungsweges) ist dem- 
entsprechend in den Brennstoffzellen erforderlich. Im Fall, 
daB das Brennstoffzellensystem 70 den WasserstoflFtank 82 
nicht besitzt, kann die thermische Energie effektiv gespart 
werden, da die Temperatur des von dem Reformierer 78 aus- 
gestoBenen reformiertcn Gases gut mil der Bctriebs tempera- 
tur der Wasserstoffpumpe und der Betriebstemperatur der 
Brennstoffzellen 84 iibereinstimmt. 

In dem Brennstoffzellensystem 70 der funften Ausfuh- 
rungsform fiihrt der Reformierer 78 den Dampfreformie- 
rungsprozeB zum Umwandeln des Rohbrennstoffes durch. 
Eine andere Technik, wie zum Beispiel der Partialoxidati- 
onsreformierungsprozcB, kann vcrwendet bzw. angewendct 
werden, um den RohbrennstofF umzuwandcln. Die Wasser- 
stoffpumpe 80 kann Wasserstoff aus dem reformierten Gas 
separieren und komprimieren, das durch irgendeinen Refor- 
mierungsprozeB erzeugt worden ist. Die Brennstoffzellen 
84, die eine Zufuhrung von Wasserstoff empfangen, konnen 
von jedem T^p Brennstoffzelle sein, der Wasserstoff als den 
gasfdrmigen Brennsloff verwendet. Andere moghche Bei- 
spiclc als die in der zweiten Ausfuhrungsform diskuticrten 
Festkeramik-BrennstoffzcUen umfassen Festkeramik- 
Brennstoffzelien, die bekannte protonenleitende Festelek- 
trolyte aufweisen, Festkeramik-Brennstoffzellen, die sauer- 
stofiionenleitende Zirkoniumoxidfestelektrolyte aufweisen, 
Polyraerelekttolyt-Brennstoffzellen und Phosphat-Brenn- 
stoffzellen. 

Das Brennstoffzellensystem 70 der Ausfuhrungsform 
verwendet Methan, das in dem Methantank 72 gespeichert 
ist, als den Rohbrennstoff. Andere Rohbrennstoffe als Me- 
than konnen stall dessen verwendet werden. Wenn das 
Brennstoffzellensystem als eine siationare Stromquelle ver- 
wendet wird, konnen die Brennstoffzellen mit einer vorbe- 
stimmten Leilung Stadlgas (Erdgas) verbunden werden, um 
das Stadlgas (Erdgas) als den Rohbrennstoff zu verwenden, 
ans telle der Zufuhrung von Melhangas aus dem Methantank 
72. Wenn das Stadtgas (Erdgas) ein Odorans enthalt, wie 
zum Beispiel Merkaptan, ist es vorteilhaft, daB ein Reiniger 
bzw. eine Reinigungsvorrichtung vor dem Reformierer an- 
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geordnet ist, um das Odorans zu entfernen. Eine andere An- 
wendung verwendet Methanol, das in einem Methanoltank 
gespeichert ist, als den Rohbrennstoff ans telle des Methan- 
gases. Die fur die Reforinicrungsrcaklion von Methanol ge- 

5 cigncle Temperatur licgt im allgcmeinen niedriger als die 
Temperatur, die fiir Methan geeignet ist. Das reformierte 
Gas wird somit entsprechend den Anforderungen aufge- 
heizt, bevor es zu der Wasserstoffpumpe und den Brenn- 
stoffzellen zugefiihrt wird. Andere Kohlenwasserstoffe, wie 

10 zum Beispiel Propan und Gasolin bzw. Benzin, konnen 
ebenfalls als der Rohbrennstoff verwendet werden. 

In dem Brennstoffzellensystem 70 der funften Ausfuh- 
rungsform wird das reformierte Gas von ungefahr 600 bis 
650°C, das durch das Reformieren von Methan erzeugt 

15 wurde, in die Wasserstoffpumpe 80 eingespeist. Dies er- 
moglicht es, daB die Wasserstoffpumpe 80 unter vorteilhaf- 
ten Bedingungen ohne irgendeinen zusatzlichen Mechanis- 
mus zum Regulieren der Temperatur des zu der Wasserstoff- 
pumpe 80 zugefuhrten refomnierten Gases betrieben wird. 

20 Im Fall, daB eine Zufuhrung von Gas, das in eine Wasser- 
stoffpumpe, die einen protonenleitenden Festkeramikelek- 
trolyten enlhalt, wie die Wasserstoffpumpe 80, eingespeist 
wird, zum Zwecke der Separation und Kompression von 
Wasserstoff, eine Temperatur besitzt, die niedriger als ein 

25 spezifischer Temperaturbereich ist, in dem der FeslelekU-o- 
lyt vorteilhafte Protonenleitfahigkeit zeigl, ist ein zusatzli- 
cher Mechanismus erforderlich, um die Betriebstemperatur 
der Wasserstoffpumpe bis zu dem spezifischen Temperatur- 
bereich aufzuheizen. Wie oben erw^hnt wurde, kann die Zu- 

30 fiihrung von Gas, aus dem Wasserstoff separiert und kom- 
primiert wird, aufgeheizt werden, bevor es in die Wasser- 
stoffpumpe eingespeist wird. Eine alternative Struktur heizt 
den FestelekOxjlyten auf, der in der Wasserstoffpumpe ent- 
halten ist. Die Wasserstoffpumpe der letzteren Struktur, das 

35 heiBl, die Wasserstoffpumpe mit einem Hcizer an der Ober- 
flache des Festelektrolylen, wird unten als eine sechste Aus- 
fuhrungsform gemaB der Erfindung diskutiert. 

Die Fig, 17(A) und (B) veranschaulichen schematisch 
eine Wasserstoffpumpe 110 der sechsten Ausfuhrungsform. 

40 Die Wasserstoffpumpe 110 der sechsten Ausfuhrungsform 
weist einen Festelektrolylen 112 auf, welcher derselbe wie 
der Feslelektrolyt 51 ist, der in der Wasserstoffpumpe 50 der 
vierten Ausfuhrungsform cnthallen ist. Ein Paar von Elek- 
troden 113 und 114, ein Heizer 115 und ein Thermopaar 116 

45 sind an dem Festelektrolylen 112 angeordnet. Die Elektro- 
den 113 und 114 sind auf gegenuberliegenden Seiten bzw. 
Flachen des Festelektrolylen 112 angeordnet, wahrend der 
Heizer 115 und das Thermopaar 116 auf der Seite des Fest- 
elektrolylen 112 mit der ElekU*ode 113 angeordnet sind 

50 (siehe Fig. 17(B)). Die Elektroden 113 und 114, der Heizer 
115 und das Thermopaar 116 konnen mittels cincs Dickfilm- 
prozesses ausgebildel werden, bei dem eine leitfahige Paste 
mittels Siebdruck oder WalzeniiberU^gung aufgedruckt und 
die aufgedruckte Paste aufgeheizt und gebacken wird. Alter- 

55 nativ kannen diese Komponenten auch mittels eines Dunn- 
filmprozesses ausgebildet werden, wie zum Beispiel Sput- 
tern bzw. Zerstaubcn oder Vakuumvcrdampf\ing. In dieser 
Ausfuhrungsform wird der DickfilmprozeB ubemommen 
bzw. verwendet. Die Elektroden 113 und 114, der Heizer 

60 115 und das 'ITiermopaar 116 werden ausgebildet, indem 
man Metallpasien der Elektroden 113 und 114, des Heizers 
115 und des Thermopaares 116 separat aufdruckt und die 
aufgedruckten Fasten gemeinschaftlich erhitzt und backt. 
Die ElekUx)den 113 und 114 bestehen vorteilhafterweise 

65 aus einem Metall mil einem kleinen Widersland oder hoher 
elektrischer Leitfahigkeit. In dieser Ausfuhrungsform sind 
die Elekuroden 113 und 114 aus Platin gemacht. Die Eleku-o- 
den 113 und 114 konnen aus einem unedlen Metall, wie zum 
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Beispiel Nickel oder Kupfer, gemachl sein, so lange wie die 
Elektnoden 113 und 114 in der Atmosphare, der die Wasser- 
stoffpumpe 110 ausgesetzt wird, nicht korrodieren oder den 
WidcrsLand bei den Belricbstcrnperalurcn der WasserstofT- 
pumpc 110 crhohen. Der Hei'/xr 115 beslchl aus eincm Mc- 
tall mit hinreichendem Widerstand, um den Festeleklrolyten 
112 bis zu dem spezifischen Temperalurbereich aufzuhei- 
zen. Verfugbare Beispiele fur das Material fur den Heizer 
115 umfassen Plalin, Gold, Silber und Palladium. 

In der Wasserstoffpumpe 110 sind die Elektroden 113 und 
114 mit einer Stromquelle 118 verbunden, wohingegen der 
Heizer 115 mil einer andcrcn Stromquelle 119 verbunden 
isl. Die Slromquelle 118 isl cine GlcichsLromversorgung, 
und die Stromquelle 119 ist eine Wechselstromversorgung. 
Eine Spannung in einer feslen Richtung wird zwischen den 
Elektroden 113 und 114 angelegt, um es zu ermoglichen, 
daB Wasserstoff in dem Gas, das einer Seite bzw. Flache des 
Festeleklrolyten 112 zugefuhrt wird, durch den Festeleklro- 
lyten 112 in der Form von Prolonen hindurchgehl und die 
andere Scitc des Festeleklrolyten 112 crreicht. Der Heizer 
115, der einen spezifischen Widerstand besitzt, wird durch 
eine vorbestimmte Versorgung von Wechselstrom angetrie- 
ben bzw. belrieben, urn die Temperatur des FesteIekUx)lyten 
112 in dem spezifischen Temperalurbereich zu halten. Die 
Slromquellen 118 und 119 und das Thermopaar 116 sind mit 
einer Steuereinheit (nicht gezeigl) verbunden. Die Steuer- 
einheil regell die Zufuhrung bzw. Versorgung von Eleklrizi- 
lal zu dem Heizer 115 auf der Grundlage der Temperaturda- 
ten des Fesleleklrolylen 112, die von dem Thermopaar 116 
eingegeben werden, und halt dadurch die Temperalur des 
Festeleklrolyten 112innerhalb des spezifischen Temperaiur- 
bereiches, in dem der Feslelektrolyl 112 hinreichende Proto- 
nendurchlassigkeit besitzt. Die Steuereinheit steuen eben- 
falls die Zufuhrung von Eleklrizilal zwischen den Elektro- 
den 113 und 114, um so eine erwunschlc Menge an Wasser- 
stoff zu separieren und zu komprimieren. 

In der Wasserstoffpumpe 110 der sechsten Ausfuhrungs- 
form isl der Heizer 115 an der Oberflache des Festeleklroly- 
ten 112 ausgebildet, um den Festeleklrolyten 112 bis zu der 
Temperatur aufzuheizen, die es ermoglicht, daB der Fesl- 
elektrolyl 112 hinreichende Protonenleitfahigkeil zeigl. So- 
gar wenn die Temperatur des Gases, das der WasscrslofF- 
pumpc 110 zugefuhrt wird, niedriger isl als der spesdfische 
Temperalurbereich, in dem der Feslelektrolyl 112 hinrei- 
chende Protonenleitfahigkeil zeigen kann, funklionierl die 
Wasserstoffpumpe 110 der Ausfuhrungsform wirkungsvoU 
und separiert WasserstofT aus dem zugefiihrten Gas und 
komprimiert den Wasserstoff. 

Die Elektroden 113 und 114, der Heizer 115 und das Ther- 
mopaar 116 sind miltels des Dickfilmprozcsses dirckt an der 
Oberflache des Festeleklrolyten 112 ausgebildet. Dies ver- 
einfachl den HerstellungsprozeB der Wasserstoffpumpe 110 
und macht die Wasserstoffpumpe 110 auf vorteilhafle Weise 
kompakt. In dieser sechsten Ausfuhrungsform sind alle die 
Elektroden 113 und 114, der Heizer 115 und das Thermo- 
paar 116 gemeinschafllich auf der Oberflache des Festelek- 
lrolyten 112 mittcls des Dickfilmprozcsses ausgebildet. Es 
isl aber nicht nolwendig, all diese Komponenten miltels des 
Filmbildungsprozesses auszubilden. Die Struktur des Aus- 
bildens von wenigstens zwei Komponenten gemeinschafl- 
lich miltels des Filmbildungsprozesses vereinfacht ebenfalls 
den HerstellungsprozeB der Wasserstoffpumpe 110 und 
macht die Wasserstoffpumpe 110 auf vorteilhafle Weise 
kompakl. Zum Beispiel besitzt eine modifizierte Struktur 
nicht den auf der Oberflache des Festeleklrolyten 112 ausge- 
bildeten Heizer 115 sondem heizt den Festeleklrolyten 112 
miltels Aufheizen der gesamten Wasserstoffpumpe 110. 
Eine andere modifizierte Struktur besitzt nicht das auf der 



Oberflache des Festeleklrolyten 112 ausgebildeie Thermo- 
paar 116 zum direkten Messen der Temperalur des Festelek- 
lrolyten 112 sondem schatzl die Temperalur des Festeleklro- 
lyten 112 auf der Grundlage der beobachletcn Tbmperatur 

s einer umgebenden Komponcnlc ab, die cine bcslimmte Re- 
lation zu der Temperatur des Festeleklrolyten 112 besitzt. Im 
Fall, dafi die Arbeilsumgebung der Wasserstoffpumpe 110 
stabil isl und die gesteuerte Zufuhrung bzw. Versorgung von 
Elekuizital zu dem Heizer 115 es ermoglicht, daB die Tem- 

10 peratur des Festeleku-olyten 112 mit einer hinreichenden Zu- 
verlassigkeit innerhalb des spezifischen Temperaturberei- 
chcs gchalten wird, kann kein Thermopaar zur Messung der 
Temperalur crforderlich scin. 

In der in den Fig. 17(A) und (B) gezeigten Wassersloff- 

15 pumpe 110 sind die Elektroden 113 und 114, der Heizer 115 
und das Thermopaar 116 so ausgebildet, dafi sie einander 
nicht uberlappen. GemaB einer anderen moglichen Anwen- 
dung konnen diese Komponenten so ausgebildet sein, dafi 
sie einander auf dem Festeleklrolyten 112 uberlappen, Diese 

20 modifizierte Struktur wird realisierl, indcm man isolicrcnde 
Schichten aus Glaspasle zwischen die entsprechenden Me- 
tallpasten der Komponenten aufdruckt. Diese Struktur er- 
hohi den Grad an Freiheit, die man bei der Anordnung der 
Elektroden, des Heizers und des Thermopaares, die auf den 

25 Festeleklrolyten ausgebildet sind, hat. 

In der Wasserstoffpumpe 110 der sechsten Ausfuhrungs- 
form wird Gleichstrom zu den Elektroden 113 und 114 
durch die Stromquelle 118 zugefuhrt, wohingegen Wechsel- 
strom zu dem Heizer 115 durch die Suromquelle 119 zuge- 

30 fUhn wird. Diese Suiiktur verhindert eflfektiv die Interferenz 
der Gleichstrome oder der Wechselstrbme, die die Regula- 
tion der eleklrischen StrOme komplizieren kann, Im Fall, 
dafi eine Gleichstromversorgung mil den beiden Elektroden 
113 und 114 und dem Heizer 115 verbunden ist, sollle die 

35 7x:it fur die Zufuhrung der Eleklrizilal zu den Elektroden 
113 und 114 um die Zeil fur die Zufuhrung der Elekuizital 
zu dem Heizer 115 abwechselnd geschaltet werden. Dies 
verhindert die Interferenz der durch die entsprechenden 
Komponenten hindurchftiefienden Gleichstrome. 

40 Die vierten bis sechsten Ausfuhrungsformen beziehen 
sich auf die Wasserstoffpumpe zum Separieren und Kompri- 
mieren von Wasserstoff, welche die Protonenleitfahigkeit 
der in der erslen Ausfuhrungsform diskulierlen Fcstkera- 
mikelektrolylen ausnutzt. Die Sauersloffionenleitfahigkeit 

45 solcher Feslelektrolyle kann verwendet werden, um einen 
Sauerstoffkonzentrationssensor zum Messen der Konzentra- 
uon des in einem Gas enthaltenen Sauerstofifs zu konstruie- 
ren bzw. zu bauen. Der Sauerstoffkonzentrationssensor, der 
solch einen Festeleklrolyten enthalt, wird auf ein Brenn- 

50 sloffzellensyslem angcwcndct, welches unten als eine siebtc 
Ausfuhrungsform gemafi der vorliegenden Erfindung be- 
schrieben wird. 

Die Feslelektrolyle der erslen Ausfuhrungsform besitzen 
die Sauerstoffionenleilfahigkeil wie unten diskuuerl. Fig. 18 

55 zeigl die Messungen der Sauerstoffioneniransmissionsrate 
in Bezug auf einige Feslelektrolyle. Die Messung wurde 
durchgefuhn fiir die Festcleklrolytc der erslen Ausfuhrungs- 
form BaPro.7Gdo.3O3 und BaPro,2Ceo.6Gdo.203 und den be- 
kannien Festeleklrolyten BaCeo.85Gdo.15O3. Wie Ba- 
Ceo.85Gdo.15O3 besaBen sowohl BaPro.7Gdo.3O3 als auch 
BaPro.2Ceo.6Cjdo.2O3, die in der erslen Ausfuhrungsform dis- 
kuuerl wurden, hinreichende SauerstoffionenUransmissions- 
raten in dem Temperalurbereich von 400 bis 700°C. Dies 
bedeulel, daB diese Feslelektrolyle vorteilhafle SauerstofTio- 

65 nenleitfahigkeit besitzen. Unter den Dalen aus Fig. 1 8 ist die 
Sauersloffionentransmissionsrale von BaPro.7Cjdo.3O3 be- 
trachtlich kleiner als jene der anderen Feslelektrolyle. 
BaProjGdo.303 wird einem spezifischen Reduzierungspro- 
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zeB unterworfen, urn seine Sauerstoffionentransmissionsrate 
bis zu dem Niveau bzw, auf den Wert der anderen Fesielek- 
trolyte zu erhohen. Der spezifische ReduzierungsprozeS be- 
handclt den Festclekuolyten in der Atmosphare aus angc- 
fcuchtelcm Wasscrsioff bei ciner vorbestimmlen Tempcra- 
tur vor der Messung der lonentransmissionsrate. 

Fig. 19 ist ein Blockdiagramm, das schematisch die 
Struktur eines Brennstoffzellensy stems 120 mit einem Sau- 
erstoffkonzentrationssensor 132, der solch einen sauerstof- 
fionenleitenden Festelektrolyten enlhalt, als die siebte Aus- 
fuhrungsform veranschaulicht. Das Brennstoffzellensy stem 
120 der sieblen Ausfuhrungsform besilzL keine Wasserstofl- 
pumpc zum Separicrcn des Wasserstoffs aus dem rcformicr- 
ten Gas sondern flihrt das reformierte Gas als den gasformi- 
gen BrennstofT den Brennstoffzellen zu. Das Brennstoffzel- 
lensystem 120 ist mil einer CO-selektiven Oxidationseinheit 
130 zum Reduzieren bzw. Verringem der Konzentration des 
in dem gasfbrmigen Brennstoff enthaltenen Kohlenmon- 
oxids ausgestattet. Der Sauerstoffkonzentrationssensor 132 
wird verwcndct, um die Mcngc des in die CO-selcktivc Oxi- 
dationseinheit 130 eingespeisten Sauerstoffes zu regulieren. 

Das Folgende beschreibt das Prinzip des Sauerstoffkon- 
zentrationssensors 132, der in dem Brennstoffzellensystem 
120 der siebten Ausfuhrungsform enthalten ist. Der Sauer- 
stoffkonzentrationssensor 132 ist als eine SauerstofTkonzen- 
trationszelle konstruiert, die den Festelektrolyten enthalt. 
Fig. 20 zeigt das Prinzip einer Sauerstoffkonzentrations- 
zelle, die den Festelektrolyten enthalt. Der Festelektrolyt be- 
sitzt Sauerstoffionenleitfahigkeit, wie friiher diskudert 
wurde. Die Zufiihrung von Gasen mit verschiedenen Kon- 
zentrationen an SauerstofF zu den entsprechenden Seiten 
bzw. Rachen des Festelektrolyten, wie in Fig. 20 gezeigt, 
bewirkt somit, daB eine elektromotorische Kraft in dem 
Schaltkreis, der den Festelektrolyten enthalt, entsprechend 
der Differenz in der Sauerstoffkonzcntration zwischen den 
entsprechenden Seiten des Festelektrolyten erzeugt wird. 
Die folgenden Reaktionen schreiten an den entsprechenden 
Seiten des Festelektrolyten fort bzw. laufen ab: 

(1/2)02 + 2e--^02' (10) 
O^--* (1/2)02 + 2e- (11) 

Gleichung (10) zeigt die Reaktion, die an der einen Elek- 
trode ablauft, wo das zugefuhrte Gas die hohere Konzentra- 
tion an Sauerstoff besitzt, und Gleichung (11) zeigt die Re- 
aktion, die an der anderen ElekUrode ablauft, wo das zuge- 
fuhrte Gas die niedrigere Konzentration an Sauerstoff be- 
sitzt. Die Zufiihrung von Gasen mit verschiedenen Konzen- 
trationen an Sauerstoff zu den entsprechenden Seiten bzw. 
Flachen des Festelektrolyten bewirkt, daB cine elektromoto- 
rische Kraft gemaB der Differcnz in der Sauerstoffkonzcn- 
tration zwischen den zugefuhrten Gasen erzeugt wird. Die 
elektromotorische Kraft wird gemessen unter der Bedin- 
gung, dafi die Konzentration an Sauerstoff, der in einem 
Gas, das zu dem FestelekUpolyten zugefiihrt wird, enthalten 
ist, fixiert bzw. konstant ist. Dies besdnmit die KonzenUra- 
tion des Saucrstoffs, der in dem anderen Gas, das zu dem 
Festelektrolyten zugefiihrt wird, enthalten ist. Der in dem 
Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfuhrungsform 
enthaltene Sauerstoffkonzentrationssensor 132 empfangt 
eine Zufiihrung von Luft mit einer festen Konzentration an 
Sauerstoff zu einer Seite des Festelektrolyten und eine Zu- 
fiihrung von gasformigem Brennstoff (spater diskutiert) zu 
der anderen Seite und miBt die elektromotorische Kraft, um 
die Konzenu-adon des in dem gasfbrmigen Brennstoff ent- 
haltenen Sauerstoffes zu bestinunen bzw. zu ermitieln. 

Die Struktur des Brennstoffzellensystems 120 der siebten 
Ausfuhrungsform wird mit der Zeichnung von Fig. 19 be- 
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schrieben. Das Brennstoffzellensystem 120 umfaBt als die 
Hauptkomponenten einen Methanoltank 122, einen Wasser- 
tank 74, einen Verdampfer 76, einen Reformierer 124, 
Brcnnstoffzcllen 84 und eine Stcucrcinheit 90. Der Wasser- 

5 tank 74, der Verdampfer 76, die Brennstoffzellcn 84 und die 
Steuereinheit 90 sind identisch mit jencn, die in dem Brenn- 
stoffzellensystem 70 der fiinften Ausfuhrungsform enthalten 
sind, und werden folglich hier nicht speziell beschrieben 
werden. Das Folgende beschreibt die Komponenten, die 

10 verschieden von jenen des Brennstoffzellensystems 70 sind. 
Das Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfuh- 
rungsform verwendet Methanol als den Rohbrennstoff und 
enthalt folglich den Methanoltank 122 anstelle des Methan- 
tanks 72 der funften Ausfiihrungsform. In der siebten Aus- 

15 fiihrungsform wird der in dem Verdampfer 76 verdampfte 
und erhitzte Rohbrennstoff in den Reformierer 124 einge- 
speist und der in dem Reformierer 124 fortschreitenden bzw. 
ablaufenden Dampfreformierungsreaktion unterworfen. Das 
durch den Reformierer 124 erzeugte wasserstoffreiche re- 

20 formierte Gas wird als der gasformige Brennstoff zu den 
Brennstoffzellen 84 zugefiihrt, ohne den ProzeB des Sepa- 
rierens von Wasserstoff von bzw. aus dem reformierten Gas. 
Der Reformierer 124 enthalt eine Reformierereinheit 126, 
eine Verschiebungseinheit 128 und die CO-selektive Oxida- 

25 uonseinheit 130 und verringert die Konzentration des Koh- 
lenmonoxids, das in dem durch die Reformierung des Roh- 
brennstoffes erzeugten reformierten Gases enthalten ist, vor 
der Zufiihrung zu den Brennstoffzellen 84. Der Sauerstoff- 
konzentrationssensor 132 und ein Kohlenmonoxidkonzen- 

30 trationssensor 136 sind nach der CO-selektiven Oxidations- 
einheit 130 angeordnet. Die in dem Reformierer 124 ab- 
laufende Dampfi^formierungsreaktion wird spater disku- 
tiert werden. 

Wie oben erwahnt wurde, in dem Brennstoffzellensystem 

35 120 der Ausfuhrungsform, besitzt der Reformierer 124 die 
Struktur des Verringems der Konzentration des in dem re- 
formierten Gas enthaltenen Kohlenmonoxids. Die hier ver- 
wendeten Brennstoffzellen 84 erfordern, daB der gasformige 
Brennstoff eine hinreichend niedrige Konzentration an Koh- 

40 lenmonoxid besitzt. Konkrete Beispiele der Brennstoffzel- 
len 84 umfassen Festkeramik-Brennstoffzellen und Phos- 
phat-Brennstoffzellen mit dem Platinkatalysator, der leicht 
bzw. schncll durch Kohlenmonoxid vergiftet wird. 
In dem Brennstoflfeellensystem 70 der fiinften Ausfiih- 

45 rungsform wird das von der Wasserstoffpumpe 80 nach der 
Separation des Wasserstoffs ausgestoBene reformierte gas- 
formige Abgas als der Brennstoff des Brenners 88 verwen- 
det, und das von den Brennstoffzellen 84 ausgestoBene gas- 
formige Brennstoffabgas wird als der gasformige Brennstoff 

50 wicderverwcndet. In dem Brennstoffzellensystem 120 der 
siebten Ausfuhrungsform wird andererseits das von den 
Brennstoffzellen 84 ausgestoBene gasformige Brennstoffab- 
gas als der Brennstoff des Brenners 88 verwendet. Die elek- 
ttochemischen Reaktionen, die in den Brennstoffzellen 84 

SS ablaufen, verbrauchen nicht alien in dem gasfbrmigen 
Brennstoff enthaltenen Wasserstoff, sondern eine bestimmte 
Mcnge an Wasserstoff verbleibt in dem ausgestoBenen gas- 
fbrmigen Brennstoffabgas. In dem Brennstoffzellensystem 
120 der Ausfuhrungsform enthalt der gasformige Brennstoff 

60 eine bestimmte Menge an Kohlendioxid, so daB das gasfor- 
mige Brennstoffabgas nicht als der gasformige Brennstoff 
wiederverwendet wird sondern als der Brennstoff des Bren- 
ners 88 verwendet wird. Diese Struktur verschwendet kei- 
nen Brennstoff und stellt einen hohen energetischen Wir- 

65 kungsgrad sicher. 

Die Reformierereinheit 126 in dem Reformierer 124 ist 
mit einem Reformierungskatalysator gefQllt, wie der in dem 
Brennstoffzellensystem 70 enthaltene Reformierer 78. Das 
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Rohbrennsioffgas wind der Dampfreformierungsreaklion 
untenvorfen wahrend es durch die Oberflache des Reformie- 
rungskatalysators hindurchgeht. Da in dieser Ausfuhrungs- 
form Methanol als der RohbrennsLofT verwendct wird, bc- 
sitzt die Rcformicrcrcinheit 126 den Rcfomiierungskataly- S 
salor, der fur die Reformierungsreakiion von Methanol ge- 
eignet ist, zum Beispiel einen Cu-Zn-Kaialysator. Die fol- 
gende Reformierungsreakiion des Methanols lauft in der 
Reformierercinheit 126 ab: 

10 

CH3OH-.CO + 2H2-90.0(kJ/mol) (12) 

CO + H2O CO2 + H2 440.5 (kJ/mol) (13) 

CH30H + H20-^C02 + 3H2-49.5(kJ/mol) (14) 15 

Bei der Dampfreformierungsreaktion des Methanols lauft 
die Zerlegungsreaktion des Methanols, die durch Gleichung 
(12) ausgedruckt wird, gleichzeitig mit der Reaktion des 
Kohlenmonoxids ab, die durch die Gleichung (13) ausgc- 20 
driickt wird. Die Reaktion, die durch Gleichung (14) ausge- 
driickt wird, lauft als Ganzes bzw. insgesamt ab. Die Reak- 
tion des Dampfreformierens des Rohbrennstoffes ist insge- 
samt endotherm. Die Reformierercinheit 126 benotigt dem- 
entsprechend eine Zufuhrung an Warme. Wie bei dem 25 
Brennstoffzellensystem 70 der funften Ausfiihrurigsform 
wird der RohbrennstofT in der Struktur der siebten Ausfiih- 
rungsform auf eine hinreichend hohe Temperatur mittels des 
Brenners 88 aufgeheizt, bevor er in den Reformierer 124 
eingespeist wird. Die Reformierereinheit 126 kann jedoch 30 
mit einer zusatzlichen Heizeinrichtung ausgestattet sein. 

Die Verschiebungseinheit 128 empfangt eine Zufuhrung 
des durch die Reformierercinheit 126 erzeugten reformier- 
ten Gases und verringert die Konzentration des in dem refor- 
mierten Gas enthaltenen Kohlenmonoxids durch die Rcak- 35 
tion von Gleichung (13). Unter den Reaktionen der Glei- 
chungen (12) bis (14), die in der Reformierereinheit 126 ab- 
laufen bzw, fortschreiten, ist die Verschiebungsreaktion von 
Gleichung (13) exotherm und wird mit einer Zunahme der 
Temperatur verlangsamt. Unter den normalen Tfemperatur- 40 
bedingungen der Reformierereinheit 126 verbleibt eine be- 
sdmmle Menge an Kohlenmonoxid in dem reformiertcn 
Gas, wenn die Reaktionen das Gleichgcwicht crreichen. In 
dem Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfuhrungs- 
form ist der Reformierer 124 mit der Verschiebungseinheit 45 
128 ausgestattet, in welcher die Verschiebungsreaktion der 
Gleichung (13) ablauft und die Konzentration des in dem re- 
formiertcn Gas enthaltenen Kohlenmonoxids verringert. Die 
Verschiebungseinheit 128 kann mit einem einzelnen Kataly- 
sator gefuUt sein, um die Verschiebungsreaktion von GIci- 50 
chung (13) zu bcschlcunigcn, odcr sic kann altemadv mit ei- 
ner Vielzahl von Kaialysatoren gefuUt sein. Im letzteren Fall 
kann zum Beispiel die Verschiebungseinheit einen Hoch- 
temperaturverschiebungsabschnitt enthalten, der mit einem 
Eisenkatalysator zum Beschleunigen der Verschiebungsre- 55 
akdon bei den relativ hohen Temperaturen gefiillt ist, und ei- 
nen Nicdrigtemperaturverschiebungsabschnitt, der mit ei- 
nem Kupferkatalysator zum Beschleunigen der Verschie- 
bungsreaktion bei den niedrigeren Temperaturen gefiillt ist. 

Die CO-selektive Oxidationseinheit 130 empfangt eine 60 
Zufuhrung des reformierten Gases mit der verringerten 
Konzentration an Kohlenmonoxid von der Verschiebungs- 
einheit 128 und oxidiert selektiv das in dem reformierten 
Gas verbliebene Kohlenmonoxid, um die Konzentration des 
Kohlenmonoxids weiter zu verringern. Die COselektive 65 
Oxidationseinheit 130 ist mit Tragem mit einem CO-selek- 
tiven Oxidalionskatalysator, der darauf geuragen wird, ge- 
ftiUt. Beispiele fUr den CO-selektiven Oxidalionskatalysator 



umfassen Platin, Ruthenium, Palladium, Gold und Legie- 
rungen, die diese Metalle als die Hauptelemente enthalten. 
Die Konzentration des Kohlenmonoxids in dem von der 
CO-sclcktivcn Oxidationseinheit 130 ausgcstoBcncn resul- 
dcrcndcn gasformigcn Brcnnstoff hangt von der Betriebs- 
temperatur der CO-selektiven Oxidationseinheit 130, der 
Konzentration des Kohlenmonoxids in dem in die CO-se- 
lektive Oxidationseinheit 130 eingespeisten reformierten 
Gases und dem FluB bzw. der Stromung des reformierten 
Gases pro Einheitsvolumen des Katalysators in der CO-se- 
lektiven Oxidationseinheit 130 ab. 

Der Sauerstoffkonzcntrationssensor 132, der den Fesl- 
clektrolytcn enthalt, ist in dem Stromungsweg zum Verbin- 
den der CO-selekdven Oxidationseinheit 130 mit den 
Brennstoffzellen 84 angeordnet, Der Sauerstoffkonzentrati- 
onssensor 132 empfangt ZufUhrungen von Gasen mit ver- 
schiedenen Konzentrauonen an Sauerstoff, die in die ent- 
sprechenden Seiten bzw. Flachen des Festelektrolyten ein- 
gespeist werden, und miBt die an dem Festeleku-olyten er- 
zcugte elektromotorischc Kraft, wie friiher beschrieben 
wurde. Der von der CO-selekdven Oxidadonseinheit 130 
ausgestoBene gasformige Brennstoff wird einer Seite des 
Festeleku-olyten zugeflihrt, wahrend die Luft mit einer fe- 
sten bzw. konstanten KonzenU*ation an Sauerstoff zu der an- 
deren Seile des Festelektrolyten zugefuhrt wird. Wenn die 
Konzentration des in dem gasformigcn Brennstoff enthalte- 
nen Sauerstoffes hinreichend niedrig ist, tritt eine elektro- 
motorischc Kraft von oder groBer als ein vorbestimmtes Ni- 
veau an dem Festelektrolyten auf. 

Die CO-selektive Oxidationseinheit 130 ist mit einem 
GeblSse 134 verbunden, das eine Zufuhrung der Sauerstoff- 
enthaltenden Luft, die fOr die CO-selektive Oxidadonsreak- 
tion erforderlich ist, einspeist. Das Geblase 134 und derSau- 
ersloffkonzentralionssensor 132 sind mit der Steuereinheit 
190 verbunden. Der SaucrstofFkon7x:nU'ationssensor 132 
miBt die elektromotorischc Kraft, die an dem darin angeord- 
neten Festelektrolyten erzeugt wird, und gibt die beobach- 
tete bzw. gemessene elekUxjmotorische Kraft als Daten aus, 
die in Beziehung zu der Konzentration des Sauerstoffs ste- 
hen, der in dem gasformigen Brennstoff enthalten ist, der 
von der CO-selektiven Oxidationseinheit 130 ausgestoBen 
wird. Die Steuereinheit 90 gibt ein Steuersignal zu dem Ge- 
blase 134 auf der Grundlage der Dateneingabe von dem 
Sauerstoffkonzcntrationssensor 132 aus und reguliert die 
Zufuhrung der Luft, die in die CO-selektive Oxidationsein- 
heit 130 eingespeist wird. Im Fall, dafi die Konzentration 
des Sauerstoffs in dem von der CO-selektiven Oxidations- 
einheit 130 ausgestoBenen gasformigen Brennstoff hoher ist 
als ein vorbestimmtes Niveau, ermittelt die Steuereinheit 90, 
daB cine ObcrschuBmcngc an Luft in die CX>selcktive Oxi- 
dationseinheit 130 eingespeist wird, und cmiedrigt die 
Menge an Luft, die von dem Geblase 134 in die CO-selek- 
tive Oxidationseinheit 130 eingespeist wird. 

Die tjberschuBmenge an der Luft, die von dem Geblase 
134 in die CO-selektive Oxidationseinheit 130 eingespeist 
wird, bewirkt, dafi Sauerstoff in dem gasfBrmigen Brenn- 
stoff verbleibt. Dies fuhrt zu dem folgcnden Nachtcil. Sauer- 
stoff, der in dem gasformigen Brennstoff verbleibt, oxidiert 
Wasserstoff an einem Elektrodenkatalysator (zum Beispiel 
Platin Oder eine Platin-enthaltende Legierung) in den Brenn- 
stoffzellen und erzeugt Wasser mit Warme. Das Fortschrei- 
ten der Oxidation des Wasserstoffs verbraucht Wasserstoff, 
der den eleklrochemischen Reaktionen in den Brennstoff- 
zellen unterworfen werden sollte. Dies emiedrigt den ener- 
getischen Wirkungsgrad des gesamten Brennstoffzellensy- 
stems. 

Wenn dagegen eine ungenUgende Menge an Luft von dem 
GeblSse 134 in die CO-selektive Oxidationseinheit 130 ein- 
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gespeist wird, kann die CO-selektive Oxidationseinheit 130 
die Konzentration des Kohienmonoxids nicht hinreichend 
verringem, so daB unerwUnschtes Kohlenmonoxid in dem 
gasfbrmigcn Brcnnstoff verblcibL. In dem BrcnnstofTzcHcn- 
systcm 120 dcr sicbtcn Ausfuhmngsform isL dcr Kohlcn- S 
monoxidkonzentrationssensor 136 zum Messen der Kon- 
zentration des in dem gasformigen BrennstofF enlhaltenen 
Kohienmonoxids in dem Stromungsweg zum Verbinden des 
Reformierers 124 mit den Brennstoffzellen 84 angeordnet, 
Der Kohlenmonoxidkonzentrationssensor 136 ist mit der lO 
Steuereinheit 90 verbunden und gibt Daten, die in Bezie- 
hung zu der Konzentration des Kohienmonoxids in dem 
gasformigen BrennstofT stehen, zu der Steuereinheit 90 aus. 
Im Fall, dafi der gasformige Brennstoff eine hohe Konzen- 
tration an Kohlenmonoxid enthalt, gibt die Steuereinheit 90 is 
ein Steuersignal zu dem Geblase 134 aus und erh5ht die Be- 
triebsmenge des Geblases 134, um so die Menge an Sauer- 
stoff zu erhohen, die in die CO-selektive Oxidationseinheit 
130 eingespeist wird. Der Kohlenmonoxidkonzentrations- 
sensor 136, der cinen Polymcrelcktrolytfilm cnthall, emp- 20 
fangt Zufuhrungen eines Zielgases und der Luft, die in die 
ent5prechenden Seiten bzw. Flachen des Polymerelektrolyt- 
films eingespeist werden, und miBt eine elektromotorische 
Kraft, die an dem Polymerelektrolylfilm erzeugt wird, um 
die Konzentration von Kohlenmonoxid in dem Zielgas zu 25 
bestimmen bzw. zu ermitteln. Da eine Variation der Konzen- 
tration des in dem Zielgas enlhaltenen Kohienmonoxids den 
Vergiftungszustand des Polymerelektrolytfilms verandert 
und die elektromotorische Kraft beeinflufit, kann der Koh- 
lenmonoxidkonzentrationssensor 136 die Konzentration des 30 
Kohienmonoxids auf der Grundlage der beobachteten bzw. 
gemessenen elektromotorischen Kraft bestimmen. 

In dem so konstruierten BrennstofFzellensystem 120 re- 
guliertdie Steuereinheit 90 die Menge der Luft, die von dem 
Geblase 134 in die CO-selektive Oxidationseinheit 130 ein- 35 
gespeist wird, entsprechend einer in dem FluBdiagramm von 
Fig. 21 gezeigten Luftzufuhrungssteuerroutine. Diese Rou- 
tine wird wiederholt in vorbestimmten Zeitintervallen aus- 
gefiihrt, nachdem eine Zufuhrung des gasformigen Brenn- 
stoffes zu den Brennstoffzellen 84 mit dem Start des Brenn- 40 
stoffzellensystems 120 begonnen hat. 

Wcnn das Programm in die Routine von Fig. 21 eintritt, 
liest die CPU 94 der Steuereinheit 90 zuersl eine SauerstolT- 
konzentration DO2 in dem gasformigen Brennstofif, die von 
dem Sauerstoffkonzentrationssensor 132 gemessen wurde, 45 
im Schritt S200 aus. Eine konkrete Prozedur des Schrittes 
S200 miBt die an dem in dem Sauerstoffkonzentrationssen- 
sor 132 enthaltenen Festelektrolyten erzeugte elektromoto- 
rische Kraft und liest die Sauerstoffkonzenu-ation, die der 
beobachteten bzw. gemessenen elektromotorischen Kraft 50 
cntspricht, aus einer Kartc bzw. Tabelle aus, wclche die Be- 
ziehung zwischen der elektromotorischen Kraft und der 
Sauerstoffkonzentration reprasentiert und im voraus im 
ROM 96 gespeichert wird. 

Die Eingangssauerstoffkonzentration DO2 wird mit ei- 55 
nem vorbestinmiten Referenzwert "x" im Schritt S210 ver- 
glichen. Dcr Referenzwert "x" wird als das zulassige Maxi- 
mum der SauerstolTkonzentration in dem gasformigen 
Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 eingespeist wird, 
festgesetzt und in der Steuereinheit 90 gespeichert. Im Fall, 60 
daB die Sauerstoffkonzeniration DO2 groBer als der vorbe- 
stimmte Referenzwert "x" im Schritt S210 ist, bestimmt 
bzw, ennittelt die CPU 94, daB eine UberschuBmenge an 
Luft in die CO-selektive Oxidationseinheit 130 eingespeist 
wird, und gibt ein Steuersignal zu dem Geblase 134 aus, um 65 
die Betriebsmenge des Geblases 134 um ASl im Schritt 
S220 zu emiedrigen. Das Programm verlaBt dann diese 
Roudne. ASl stellt eine minimale Einheit der Betriebs- 
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menge des Geblases 134 in der abnehmenden Richtung dar. 

Im Fall, daB die SauerstofTkonzenu-ation DO2 nicht gro- 
Ber als der Referenzwert "x" im Schritt S210 ist, liest ande- 
rcrseits die CPU 94 eine Kohlcnmonoxidkonzcntration 
DCO in dem gasformigen Brennstoff, die durch den Koh- 
lenmonoxidkonzentrationssensor 136 gemessen wurde. im 
Schritt S230 aus. Die Eingangskohlenmonoxidkonzentra- 
tion DCO wird mil einem vorbestimmten Referenzwert im 
Schritt S240 verghchen. Der Referenzwert "y" wird als das 
zulassige Maximum der KohlenmonoxidkonzenUration in 
dem gasformigen Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 
eingespeist wird, festgesetzt und in dcr Steuereinheit 90 ge- 
speichert. Im Fall, daB die Kohlenmonoxidkonzentration 
DCO groBer ist als der vorbestimmte Referenzwert "y" im 
Schritt S240, bestinmit bzw. ermittelt die CPU 94, daB die 
ungeniigende Menge der Luft in die CO-selektive Oxidati- 
onseinheit 130 eingespeist wird, und gibt ein Steuersignal an 
das Geblase 134 aus, um die Beuiebsmenge des GeblSses 
134 um AS2 im Schritt S250 zu erhohen. Das Programm 
vcrlaBt dann diese Routine. AS 2 stellt cine minimale Einheit 
der Beuiebsmenge des Geblases 134 in der zunehmenden 
Richtung dar. Im Fall, daB die Kohlenmonoxidkonzentration 
DCO nicht groBer als der vorbestimmte Referenzwert "y" 
im Schritt S240 ist, bestimmt bzw. ermittelt die CPU 94, daB 
die Zufuhrung der Luft, die in die CO-selektive Oxidations- 
einheit 130 eingespeist wird, weder iibermaBig noch unge- 
niigend ist und verlaBt diese Routine, 

In dem Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfiih- 
rungsform ermoglicht diese Steuerprozedur eine Zufuhrung 
des gasformigen Brennstoffes, der eine hinreichend niedrige 
Konzentration an Kohlenmonoxid besitzt und der keinen 
unerwiinschten Sauerstoff enthait, zu den Brennstoffzellen 
84. In dem Reformierer, 124 dieser Ausfuhrungsform sind 
sowohl die Verschiebungseinheit 128 als auch die CO-selek- 
Livc Oxidationseinheit 130 tadg, um die Konzentration des 
in dem reformierten Gas enthaltenen Kohienmonoxids zu 
verringem und um den gasformigen Brennstoff zu erzeugen, 
der eine hinreichend niedrige Konzentration an Kohlenmon- 
oxid besitzt. Der Reformierer 124 muB nicht mit der Ver- 
schiebungseinheit 128 ausgestattet sein, im Falle, daB die 
CO-selektive Oxidationseinheit 130 eine hinreichende Ka- 
pazitat zum Reduzicrcn bzw. Verringem der Konzentration 
des Kohienmonoxids aufweist. Der Reformierer 124 kann 
jede beliebige Struktur besilzen, die in hinreichendem Aus- 
maB die KonzenU^tion des Kohienmonoxids in dem resul- 
uerenden gasformigen Brennstoff, der in die Brennstoffzel- 
len 84 eingespeist wird, verringert. Die zulassig Konzentra- 
tion an Kohlenmonoxid in dem gasformigen Brennstoff 
hangt von dem I^p bzw. der Art der Brennstoffzellen 84 ab. 

Die Bcuiebstcmpcratur der CO-selektiven Oxidationsein- 
heit 130, die mit einem Platinkatalysator, Rutheniumkataly- 
sator, Palladiumkatalysator, Goldkatalysator oder Legie- 
rungskatalysator, der irgendeines dieser Metalle als das 
Hauptelement enthalt, gefuilt ist, liegt im allgemeinen bei 
80 bis 100*^C. Diese Betriebstemperatur ist betrachtlich 
niedriger als der spezifische Temperaturbereich, in dem der 
Fcstelektrolyt, der in dem Sauerstoffkonzentrationssensor 
132 enthalten ist, die hinreichende Sauerstoffionenleitfahig- 
keit zeigt. Der von der CO-selektiven Oxidationseinheit 130 
ausgestoBene gasformige Brennstoff kann folglich vor der 
Zufuhrung zu dem Sauerstoffkonzentrationssensor 132 auf- 
geheizt werden, oder altemativ kann der gesamte Sauer- 
stoffkonzentrationssensor 132 aufgeheizt werden. In noch 
einem weiteren Beispiel kann, wie die Wasserstoffpumpe 
110 der sechsten Ausfuhrungsform, ein Heizer, der als Heiz- 
einrichtung fungiert, an der. Oberflache des Festelektrolyten 
in dem Sauerstoffkonzentrationssensor 132 ausgebildet wer- 
den. Diese Struktur verbraucht eine geringere Menge an 
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Energie und ist somit vorteilhafier, verglichen mil der Struk' in dem Brennstoffzellensystem enlhalten ist, zu messen. 

tur des Heizens des gasformigen Brennsioffes cxier des ge- Zum Beispiel wird, in einem System, das die Parlialoxidati- 

samten Sauerstoffkonzentrationssensors 132. Fig. 22 veran- onsreformicrungsreaklion ausfiihrt, urn den Rohbrennstoff 

schaulicht schcmalisch cincn Sauerstorfkonzcnlrationssen- zu rcformiercn, der Sauerstoffkonzcntralionsscnsor verwen- 

sor 132A dicser vortcilhaflcn Struktur. 5 del, um die Konzcntration des SauerstofFs, der in dem resul- 

Der Sauerstoffkonzentrationssensor 132A hat eine Struk- tierenden reformierten Gas enthalien ist, zu messen, und um 

tur, die ahnlich zu jener der in den Fig. 17(A) und (B) ge- die Zufuhrung der Luft, die der Partialoxidationsreformie- 

zeigten SauerstofFpumpe 110 ist, und die identischen Kom- rungsreaktion unterworfen wird, zu regulieren. Ein Brenn- 

ponenten werden mittels gleicher Bezugszeichen bezeichnet stoffzellensystem 140 von solch einer Struktur wird als eine 

und werden hier nicht speziell beschrieben. Der Hauptunter- lO achte Ausfuhrungsform gemaB der vorliegenden Erfindung 

schied zwischen dem SauerstoffkonzenUrationssensor 132A diskutiert. Fig. 23 ist ein Blockdiagramm, das schematisch 

und der Wasserstoffpumpe 110 ist, daS die ElckU-odcn 113 die Suiiktur des Brennstoffzellcnsystcms 140 der achten 

und 114 mit einem SpannungsmcBgcrat 117 anstellc der Ausfuhrungsform veransc haul icht. Dicselben Komponenten 

Gleichstromversorgung 118 verbunden sind, da der Sauer- wie jene des Brennstoffzellensystems 120 der siebten Aus- 

stof¥konzentrationssensor 132A die zwischen den Elekuxh 15 fiihrungsform sind mittels gleicher Bezugszeichen gekenn- 

den 113 und 114 erzeugte eleklromotorische Kraft miBt, Der zeichnet und werden hier nicht im besonderen beschrieben. 

von der CO-selektiven Oxidationseinheit 130 ausgestoBene Das Brennstoffzellensystem 140 weist einen Reformierer 

gasfbrmige Brennstoff wird in eine Seite bzw, Rache des 142 auf, anstelle des Reformierers 124. Der Reformierer 

Festelektrolyten 112 eingespeist, wohingegen die Luft in die 142 umfaBt eine Reformierereinheit 144, die mit einem Ge- 

anderc Seite bzw. Flache eingespeist wird. Die Steuereinhcit 20 blase 146 verbunden ist, anstelle der Reformierereinheit 126 

90 empfangt die Spannungsdaten, die von dem Spannungs- in dem Brennstoffzellensystem 120. Ein SauerstofFkonzen- 

meBgerat 117 in dem SauerstoffkonzenU^tionssensor 132A trationssensor 148 ist in einem Stromungsweg zum Verbin- 

gemessen werden, und bestimmtdie Konzentration des Sau- den der Reformierereinheit 144 mit der Verschiebungsein- 

erstoffes in dem gasformigen Brennstoff. heit 128 angeordnet. Die Reformierereinheit 144 weist ei- 

Das Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfuh- 25 nen Reformierungskatalysator auf, wie zum Beispiel einen 

rungsform miBt die KonzenU-ation des in dem gasformigen Cu-Zn-Katalysator, wie die Reformierereinheit 126, und 

Brennstoff enthaltenen Sauerstoffes mit dem Sauerstoffkon- empfangt eine Zufuhrung der Luft von dem Geblase 146. 

zentrationsscnsor 132 und reguliert die Zufuhrung der Luft, Der SauerstoffkonzenUrationssensor 148 besitzt eine Struk- 

die in die CO-selektive Oxidationseinheit 130 eingespeist tur, die ahnlich zu jener des Sauerstoffkonzentrationssensors 

wird, auf der Grundlage der beobachteten bzw. gemessenen 30 132 ist. 

Sauersioffkonzentration. Die geeignete Regulation der Sau- In dem Reformierer 142 von dieser Struktur wird das 

erstoffzufuhr verhindert, daB Sauerstoff in dem gasformigen Rohbrennstoffgas, das von dem Verdampfer 76 eingespeist 

Brennstoff zuriickbleibt und daB Wasserstoff an dem Elek- wird, mit der Luft vermischt, die von dem Geblase 146 zu- 

trodenkatalysator in den Brennstoffzellen oxidiert wird. Der gefiihrt wird, und geht durch die Oberflache des Refonnie- 

Sauersloffkonzcn trationssensor 132A mit dem kompakten 35 rungskatalysators hindurch. Wenn das Rohbrennstoffgas 

Korper spart die Energie, die fiir das Aufheizen des Fest- Luft (SauerstofQ enthalt, lauft die folgende Partialoxidati- 

eleku-olyten verbraucht wird, und gewahrleistet den hohen onsreformierungsreaktion, die durch Gleichung (15) ausge- 

energetischen Wirkungsgrad des gesamten Brennstoffitel- driickt wird, in dem Reformierer 142 ab, zusatzlich zu der 

lensystems. Die Zufuhrung der Luft, die in die CO-selektive Dampfreformierungsreaktion der Gleichungen (12) bis (14), 

Oxidationseinheit 130 eingespeist wird, wird gesteuert auf 40 wie oben gegeben: 
der Grundlage der Konzentration des Sauerstoffs ebenso 

wie der Konzentration des Kohlenmonoxids in dem gasfor- CH3OH + (1 12)02 CO2 + 2H2 +1 89.5 (kJ/mol) (15) 
migen Brennstoff. Diese Struktur crmoglichl cs, daB die 

Konzentration des Kohlenmonoxids in dem gasformigen Im Fall, dal3 das Rohbrennstoffgas, das durch die Oberflache 

Brennstoff, der von der CO-selektiven Oxidationseinheit 45 des Katalysators in der Reformierereinheit 144 hindurch- 

130 ausgestoBen wird, hinreichend emiedrigt wird, geht, Sauerstoff enthalt, lauft die exotherme Partialoxidati- 

In dem Brennstoffzellensystem 120 der Ausfuhrungsform onsreformierungsreaktion von Gleichung (15) bevorzugt 

ist der Sauerstoffkonzenu^lionssensor 132 im Inneren des vor der endothermen Dampfreformierungsreaktion der Glei- 

Reformierers 124 angeordnet, wohingegen der Kohlenmon- chungen (12) bis (14) ab. Nachdem der Sauerstoff in dem 

oxidkonzenu-ationssensor 136 auBerhalb des Reformierers 50 Rohbrennstoffgas verbraucht worden ist, lauft die Dampfrc- 

124 angeordnet ist. Die Platze bzw. Orte dicser Scnsoren formicrungsreaktion ab. Das durch diese Reformicrungsrc- 

sindjedoch nicht aufdieseAnordnungbeschrankl.Jede Mo- aklionen erzeugte wasserstoffreiche reformierte Gas wird 

difikation dieser Anordnung ist zulassig, solange wie das von bzw. aus der Reformierereinheit 144 ausgestoBen und in 

Zielgas bzw. Targetgas des Sauerstoffkonzentrationssensors den Sauerstoffkonzentrationssensor 148 eingespeist, wel- 

132 und des Kohlenmonoxidkonzentrationssensors 136 der 55 cher die Konzentration des Sauerstoffs in dem reformierten 

gasforraige Brennstoff in dem Stromungsweg zum Verbin- Gas miBt. Der Sauerstoffkonzentrationssensor 148 und das 

den der COsclcktivcn Oxidationseinheit 130 mit den Geblase 146 sind mit der Steuereinhcit 90 verbunden. Die 

Brennstoffzellen 84 ist. Steuereinhcit 90 reguliert die Betriebsmenge des Geblases 

In dem Brennstoffzellensystem 120 der siebten Ausfiih- 146 auf der Grundlage der Daten, die in Beziehung zu der 

rungsform wird der Sauerstoffkonzentrationssensor 132 mit 60 Konzentration des Sauerstoffes in dem reformierten Gas ste- 

dem Festelektrolyten verwendet, um die KonzenU'ation des hen und die von dem Sauerstoffkonzentrationssensor 148 

Sauerstoffs in dem gasformigen Brennstoff zu messen, wel- eingegeben bzw. eingelesen werden. In dem Fall, daB Sauer- 

cher Kohlenmonoxid mit der durch die CO-selektive Oxida- stoff in dem reformierten Gas zuriickbleibt, emiedrigt die 

tionseinheit 130 verringerten Konzentration enthalt, und um Steuereinhcit 90 die Betriebsmenge des Geblases 146, um 

die Zufuhrung der Luft, die in die CO-selektive Oxidations- 65 die Menge der Luft, die in die Reformierereinheit 144 einge- 

einheit 130 eingespeist wird, zu regulieren. Der Sauerstoff- speist wird, zu erniedrigen. In dem Brennstoffzellensystem 

konzentrationssensor kann ebenfalls verwendet werden, um 140 der achten Ausfuhrungsform reguliert die Steuereinheit 

die Konzenuration von Sauerstoff, der in einem anderen Gas 90 ebenfalls die Beuiebsmenge des Gebl^s 134 auf der 
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Gnindlage der Daten, die von dem Sauerstoffkonzentraii- 
onssensor 132 und dem Kohlenmonoxidkonzentrationssen- 
sor 136 eingegeben bzw, eingelesen werden, enlsprcchend 
der Stcuerroutine, die in dem Brennstoffzcllensystein 120 
der sieblen Ausfuhrungsform ausgefuhrt wird. 5 

In dem BrennstofPzellensystem 140 dieser Struktur regu- 
liert die Steuerprozedur auf geeignete Weise die Zufuhrung 
der Luft, die der Pariialoxidationsreformierungsreaktion, 
die in der Reformierereinheit 144 ablaufl, unterworfen wird, 
um cine Zufuhrung von UberschuBlufl zu der Reformierer- lO 
einheii 144 zu verhindem. Der Hauptnachteil infolge der 
tJberschuBlufl, die in die Reformierereinheit 144 eingc- 
spcisl wird, isl cine vollslandige Oxidation sreaklion dcs 
RohbrennstofFes in der Reformierereinheit 144. Wie zuvor 
diskutiert wurde, lauft im allgemeinen die Partialoxidations- 15 
reaktion von Gleichung (15) in der Reformierereinheit 144 
ab. Wenn jedoch tJberschuBluft (Sauerstoff) existiert, ISuft 
statt dessen die folgende voUstandige Oxidationsreaktion, 
die dutch Gleichung (16) ausgedruckt wird, ab: 

20 

CH3OH + (3/2)02 CO2 + 2H2O ( 1 6) 

Das Fortschreiten dieser vollstandigen Oxidationsreaktion 
erzeugt keinen Wasserstoff durch die Oxidation des Roh- 
brennstofFes, Methanol, und emiedrigt den Wasserstoffpar- 25 
tialdruck in dem reformierten Gas. Dies emiedrigt dement- 
sprechend den energetischen Wirkungsgrad des gesainlen 
Brennstoffzellensystems. Die Struktur der achten Ausfuh- 
rungsform mifit die Konzentration des SauerstofFes in dem 
reformierten Gas mit dem SauerstoffkonzenU^tionssensor 30 
148 und reguliert die Menge der Luft, die in die Reformie- 
rereinheit 144 eingespeist wird, auf der Gnindlage der Mes- 
sung. Dies verhindert wirkungsvoU, dafi die voUstandige 
Oxidationsreaktion in der Reformierereinheit 144 ablauft 
und daB der Wasscrstoffpartialdruck in dem reformierten 35 
Gas emiedrigt wird. Diese Struktur steuert die Betriebs- 
menge des Geblases 146, um die Zufuhrung der Luft zu re- 
gulieren, wodurch keine Energie verschwendet wird. Die 
Zufiiiirung der Luft, die in die CO-selektive Oxidationsein- 
heit 130 eingespeist wird, wird ebenfalls geregelt bzw. regu- 40 
liert auf der Grundlage der beobachteten bzw. gemessenen 
Konzentralionen an Sauerstoff und Kohlcnmonoxid in dem 
gaslbrmigen Brcnnstoff. Diese Struktur ermoglicht es, daB 
der gasformige Brennstoflf, der im wesendichen frei von 
Sauerstoff ist und eine hinreichend niedrige Konzentration 45 
an Kohlenmonoxid besitzt, in die Brennstoffzellen 84 einge- 
speist wird. 

In dem Brennstoffzellensystem 140 der achten Ausfuh- 
rungsform besitzt die Reformierereinheit 144 den Cu-Zn- 
Katalysator als den Reformicrungskatalysator, um sowohl 50 
die Partialoxidationsreformiemngsreaktion als auch die 
Dampfreformierungsreaktion zu beschleunigen. Ein anderer 
Katalysator, zum Beispiel ein Pd-Zn-Katalysator, kann an- 
stelle des Cu-Zn-Katalysators verwendet werden. Das 
Brennstoffzellensystem 140 ist anwendbar bzw. geeignet fUr 55 
eine modiiizierte Struktur, in welcher nur die Partialoxidati- 
onsreformicrungsrcaktion in dor Reformierereinheit 144 ab- 
lauft, um den RohbrennstofF umzuwandeln. Die Anordnung 
des SauerstofRconzentrationssensors 148 ubt die obigen Ef- 
fekte in jeder Struktur aus, die eine Zufuhrung von Sauer- 60 
stofF zu der Reformierereinheit 144 einspeist, wo wenig- 
stens die Partialoxidationsreaktion ablauft. Insbesondere, 
wenn die Partialoxidationsreaktion hauptsachlich in der Re- 
fonnierereinheit 144 ablauft, liegtdie Temperatur des refor- 
mierten Gases, das von der Reformierereinheit 144 ausge- 65 
stoBen wild, nahe bei 500 bis 800°C, das heiBt, der Tempe- 
ratur der Partialoxidationsreaktion. Diese Temperatur 
stimmt gut mil der Beuiebstemperatur des SauerstofFkon- 
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zenlrationssensors 148 iiberein, welcher somit die Konzen- 
tration des Sauerstoffs in dem reformierten Gas messen 
kann ohne irgendeine spezielle Heizeinrichiung. 

In der Struktur der achten Ausfuhrungsform steuert die 
Steuercinhcit 90 die Bctricbsmcngen von sowohl dem Ge- 
blase 134 als auch 146, um die Mengen an der Lufl, die in 
die Reformierereinheit 144 und die CO-selektive Oxidati- 
onseinheit 130 eingespeist werden, zu regulieren. Eine an- 
dere mogliche Struktur kann separate Steuereinheiten auf- 
weisen, um die Geblase 134 und 146 zu steuem. GemaB ei- 
ner anderen Anwendung kann nur ein Geblase angeordnet 
scin, um die Luft sowohl zu der Reformierereinheit 144 als 
auch der CO-sclektivcn Oxidationscinheit 130 zuzufiihren. 
In diesem Fall werden Spulenventile in den Stromungswe- 
gen zum jeweiligen Verbinden der Reformierereinheit 144 
und der CO-selekdven Oxidationseinheit 130 mit dem Ge- 
blase angeordnet. Die Mengen an der Luft, die in die Refor- 
mierereinheit 144 und die CO-selektive Oxidationseinheit 
130 eingespeist werden, werden geregelt bzw. reguliert, in- 
dem man den Ein/Aus-Zustand der Spulenventile steuert. 

Unter den Reformierungsreaktionen, die in der Reformie- 
rereinheit 144 ablaufen, ist die Partialoxidationsreaktion, 
wie zuvor erwahnt, exotherm. Der in der Reformierereinheit 
144 enthaltene Cu-Zn-Katalysator verschlechtert sich, wenn 
er den hohen Temperaturen von nicht niedriger als 300°C 
ausgesetzt wird. Die Akti vita ten der exothermen Partialoxi- 
dationsreaktion und der endothermen Dampfrefomiiemngs- 
reaktion hangen von der Umgebungstemperatur ab, Und 
zwar wird die Reformierungseffizienz bzw, der Reformie- 
rungswid^ungsgrad entsprechend der Temperatur in der Re- 
formierereinheit 144 variiert. Eine yorteilhafte Struktur um- 
faBt somit einen Temperaturreguladonsmechanismus in der 
Reformierereinheit 144, zum Beispiel einen Mechanismus 
zum Zirkulieren von Kiihlwasser, um den Warmeaustausch 
mit der Reformierereinheit 144 zu rcalisicren. 

Der in der siebten und der achten Ausfuhrungsform dis- 
kuderte Sauerstoffkonzentrations sensor kann verwendet 
werden, um die Konzentration des Sauerstoffs in einer ande- 
ren Zielgasmischung als dem reformierten Gas und dem 
gasformigen Brcnnstoff in dem Brennstoffzellensystem zu 
messen. Im Fall, daB die Tfemperatur der Zielgasmischung 
niedriger als der Betriebstemperaturbcreich des Sauerstoff- 
konzenUrationssensors ist, kann ein Heizer, der an der Ober- 
flache des Festelektrolyten wie in Fig. 22 gezeigt ausgebil- 
det ist, verwendet werden, um die Messung der Sauerstoff- 
konzenu-ation zu ermog lichen. Die Su-uktur des direkten 
Aufheizens der Oberflache des FestelekU-olyten mit dem 
Heizer kann durch eine Struktur des Aufheizens des gesam- 
ten Sauerstoffkonzentrationssensors auf eine vorbestimmte 
Beuiebstemperatur mit einer Heizvorrichtung oder eine 
Struktur des Heizens der gasformigen Zielgasmischung mit 
einer Heizvorrichtung, die vor dem SauerstofFkonzentrali- 
onssensor angeordnet ist, ersetzt werden. 

Jeder Festelektrolyt, der die hinreichende Sauerstoflio- 
nenleitfahigkeit in dem vorbesdnunten Ibmperaturbereich 
zeigt, kann fur den SauerstofFkonzentradonssensor, der in 
den Brennstoffzellensystcmcn der siebten und der achten 
Ausfuhrungsformen enthalten ist, verwendet werden. Ver- 
fugbare Beispiele umfassen BaPro.7Gdo.3O3, FestelekUolyie 
mit verschiedenen molaren Verhaltnissen von Pr zu Gd, 
jene, die Ce aufweisen, das zum Teil an die Stelle von Pr ge- 
setzt wurde, und jene, die ein Erdalkalimetall aufweisen, das 
zum Teil an die Stelle von Ba gesetzt wurde. Die Beuiebs- 
temperatur des Sauerstoffkonzenlrationssensors (oder die 
Temperatur des Zielgases, das in den SauerstofFkonzentrali- 
onssensor eingespeist wird) sollte geregelt bzw. reguliert 
werden, um es dem ausgewMhlten Festelektrolyten zu er- 
mdglichen, die hinreichende Sauerstoflionenleit^igkeit zu 
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zeigen. tromotorische Kraft in dem Schallkreis, der den Fesielektro- 

In dem Brennstoffzellensystem der sieblen und der achten lylen enthalt, entsprechend der Differenz in der Dampfkon- 

Ausfuhrungsfomien sind die Gebl^se zum Einspeisen der zentration zwischen den entsprechenden Seiten des Fest- 

Lufl in die Rcfonnicrcrcinhcil und die CO-sclcklive Oxida- clcktrolytcn cr/xugt wird. Die folgcndcn Rcaklionen laufen 

tionscinhcil mil der Steucrcinheit 90 verbunden, welchc S an den entsprechenden Seiten bzw. Flachen des Festclcklro- 

kontinuierlich die Betriebsmengen der Geblase steuert, um lyten ab: 
die Zufuhrungen der Luft zu regulieren. Eine andere Tech- 

nik kann ubemommen bzw, angewendet werden, um die Zu- H2 — ► 2H* + 2e" (1) 
fuhrungen der Luft zu regulieren. Zum Beispiel konnen 

Spulenventile in den Stromungswegen zum jeweiligen Ver- 10 + 2e' — ► H2 (17) 
binden der Reformierereinheil und der COselektiven Oxi- 

datjonseinheil mil den Gcblascn angcordnel werden und in Glcichung (I) zeigl die Rcaktion, die an der cinen Elck- 

signifikanl kur/xn Zyklen bzw. Taktcn als Reaktion auf die \iodc ablaufl, wo das zugcfuhrte Gas die hohere Dampfkon- 

Steuersignale, die vonderSteuereinheit90ausgegeben wer- zentration besitzt, und Gleichung (17) zeigt die Reaktion, 

den, ein- und ausgeschaltet werden. In dieser Struktur steu- 15 die an der anderen Elektrode ablauft, wo das zugefuhrte Gas 

ert die Steuereinheit 90 die Ein-Aus-Zyklen der Spulenven- die niedrigere Dampfkonzentration besitzt. Die Zufuhrung 

tile, um die Zufiihrung der Luft zu regulieren. von Gasen mit verschiedenen Konzentrationen an Dampf zu 

In dem Brennstofifeellensystem der siebten und der achten den entsprechenden Seiten des Festelektrolyten bewirkt, daB 

Ausfuhrungsformen wird Methanol als der Rohbrennstoff eine elektromotorische Kraft entsprechend des Unterschieds 

vcrwcndct. Jeder Kohlcnwasserstoff, der das wasscrstoffrci- 20 in der Dampfkonzentration zwischen den zugcfuhrtcn Ga- 

che reformierte Gas durch eine beUebige Reformierungsre- sen erzeugt wird. Die elektromotorische Kraft wird gemes- 

aktion in dem Brennstoffzellensystem 120 der siebten Aus- sen unter der Bedingung, daB die Konzentration des Damp- 

fuhrungsform oder durch Reaktionen, die wenigstens die fes, der in einem Gas enthalten ist, das zu dem Festeleklro- 

Partialoxidationsreformierungsreaktion umfassen, in dem lyten zugefiihrt wird, fixiert bzw. konstant ist. Dies bestimmt 

Brennstoffzellensystem 140 der achten Ausfiihrungsform 25 die Konzentration des Dampfes, der in dem anderen Gas 

erzeugen kann, kann jedoch als der Rohbrennstoff verwen- enthalten ist, das zu dem Festelektrolyten zugefuhrt wird. 

det werden. Verfiigbare Beispiele umfassen Methan, Ethan, Der Dampfkonzentradonssensor 156, der in dem Brenn- 

Propan, Butan, Gasolin, Leichtol, Ethanol, Azeton und stoffeellensystem 150 der neunten Ausfiihrungsform enthal- 

DME (Dimethylether). ten ist, empfangt eine Zufuhrung der Luft mit einer festen 

Die vierten bis sechsten Ausfuhrungsformen beziehen 30 Konzentration an Dampf zu einer Seite des Festelektrolyten 

sich auf die Wasserstoffpumpen, die die Protonenleitfdhig- und eine Zufuhrung von gasfbrmigem Brennstoff (spSter 

keit der in der ersten Ausfiihrungsform diskutierten Festke- diskutiert) zu der anderen Seite und miBt die elektromotori- 

ramikeleku-olyten ausnutzen. Die siebte und die achte Aus- sche Kraft, um die Konzentration des Dampfes, der in dem 

fuhrungsfonn beziehen sich auf Sauerstoffkonzentrations- gasformigen Brennstoff enthalten ist, zu bestimmen bzw. zu 

sensorcn, die die Sauerstoffioncnleitfahigkeit der Fcstkera- 35 ermitteln. 

mikelektrolyten ausnutzen. Ein Dampfkonzentrationssensor Das in Fig. 24 gezeigte Brennstoffzellensystem 150 der 

kann ebenfalls konstruiert werden, indem man die Protonen- neunten Ausfuhrungsform besitzt eine Struktur, die ahnlich 

leitfahigkeit dieser Festelektrolyte ausnutzt. Das Folgende zu jener des in Fig, 19 gezeigten Brennstoffzellensy stems 

beschreibt einen Dampfkonzentrationssensor 156, welcher 120 der siebten Ausfuhrungsform ist. Dieselben Komponen- 

den in der ersten Ausfuhrungsform diskutierten Festkera- 40 ten wie jene des Brennstoffzellensystems 120 sind mittels 

mikelektrolyten aufweist, als eine neunte Ausfuhrungsform gleicher Bezugszeichen gekennzeichnet und werden hier 

gemaB der vorliegenden Erfindung. Fig. 24 ist ein Blockdia- nicht spcziell beschrieben. Der Reformierer 152, der in dem 

gramm, das schematisch die Struktur eines Brennstoffzel- Brennstoffzellensystem 150 anstelle des Refonniercrs 124 

lensystems 150 mit dem Dampfkonzentrationssensor 156 der siebten Ausfiihrungsform enthalten ist, besitzt eine Re- 

veranschaulicht. In dem Brennstoffzellensystem 150 wird 45 formierereinheit 154, in welcher die oben angegebene 

der DampfreformierungsprozeB ausgefiihrt, um den Roh- Dampf reformierungsreaktion der Gleichungen (12) bis (14) 

brennstoff zu reformieren, so daB eine bestimmte Menge an ablauft bzw. fortschreitet. In dem Brennstoffzellensystem 

Dampf mit der Zufiihrung des Rohbrennstoffes zu einem 150 mit dem Reformierer 152 ist der Dampfkonzentrations- 

Reformierer 152 eingespeist wird. Der Dampfkonzentrati- sensor 156 in dem Stromungsweg zum Verbinden der CO- 

onsscnsor 156 mit dem Festelektrolyten ist in einem Stro- 50 selcktivcn Oxidationseinhcit 130 mit den Brennstoffzellen 

mungswcg zum Einspeisen des reformiertcn Gases, das 84 angeordnct, wie oben erwahnt. 

durch die Dampfreformierungsreaktion erzeugt wird, in die In dem Brennstoffzellensystem 150 der Ausfiihrungsform 

Brennstoffzellen 84 angeordnet. Der Dampfkonzentrations- reguliert die Steuereinheit 90 die Zufiihrung von Dampf, der 

sensor 156 miBt die Menge an Dampf, die in dem reformier- in die Reformierereinheit 154 eingespeist wird, entspre- 

ten Gas enthalten ist, um so die Zufuhrung des Dampfes, der 55 chend der in dem FluBdiagramm von Fig. 26 gezeigten 

in den Reformierer 152 eingespeist wird, zu regulieren bzw. Dampfzufiihrungssteuerroutine. Diese Routine wird wieder- 

zu regcln. holt in vorbcstimmtcn Zeidntervallen ausgefiihrt, nachdem 

Das Folgende beschreibt das Prinzip des in dem Brenn- eine Zufiihrung des gasformigen Brennstoffes zu den 

stoffzellensystem 150 der neunten Ausfuhrungsform enthal- Brennstoffzellen 84 beim Start des Brennstofifeellensystems 

tenen DampfkonzenU^tionssensors 156. Der Dampfkonzen- 60 150 begonnen hat. 

trationssensor 156 ist als eine DampfkonzenU-ationszelle, Wenn das Programm in die Routine von Fig. 26 eintritt, 
die den FestelekUrolyten enthalt, konsuiiiert bzw. aufgebaut, liest die CPU 94 der Steuereinheit 90 zuerst eine Dampfkon- 
Fig. 25 zeigt das Prinzip einer DampfkonzenU-ationszelle, zenUration DH2O in dem gasformigen Brennstoff, die von 
die den Festelekliolyten enthalt. Der Festelektrolyt besit/.t dem DampfkonzenU-ationssensor 156 gemessen wird, im 
Protonenleilfahigkeit, wie firuher diskutiert. Die Zufuhrung 65 Schritt S3(X) aus. Eine konkrete Prozedur des Schrittes S3(X) 
von Gasen mit verschiedenen Konzentrationen an Dampf zu miBt die elektromotorische Kraft, die an dem in dem 
den entsprechenden Seiten bzw. RSchen des Festelektroly- Dampfkonzentrationssensor 156 enthaltenen Festelektroly- 
ten, wie in Fig. 25 gezeigt, bewirkt folglich, daB eine elek- ten erzeugt wird, und liest die der beobachteten bzw. gemes- 
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senen eieklromolorischen Kraft enlsprechende Dampfkon- 
zentration aus einer Karte bzw. Tabelle aus, welche die Be- 
ziehung zwischen der elektromotorischen Kraft und der 
Dampfkonzcntration rcprasentiert und im voraus in dem 
ROM 96 gespcichert wind. 5 

Die Eingangsdampfkonzentration DH2O wird mil einem 
vorbestimmien Referenzwert "z" im Schritt S3 10 veigli- 
chen. Der Referenzwert "z" wird als das zulassige Maxi- 
mum der Dampfkonzentration in dem gasformigen Brenn- 
stoff, der in die Brennsloffzellen 84 eingespeisl wird, einge- 10 
siellt bzw. festgeseizt und in der Sieuereinheit 90 gespei- 
chert. Im Fall, daB die Dampfkon/enlralion DH2O groBer 
als der vorbcslimmle Referenzwert "z" im Schrill S3 10 ist, 
ermittelt bzw. bestimmt die CPU 94, daB eine tJberschuB- 
menge an Dampf in die Reformierereinheit 154 eingespeisl 15 
wird und gibt ein Steuersignal zu der Pumpe 75 aus, urn die 
Betriebsmenge der Pumpe 75 um AS3 im Schritt S320 zu er- 
niedrigen. Das Piogramm verlaBt dann diese Roudne. AS3 
rcprasentiert eine minimale Einheit der Betriebsmenge der 
Pumpe 75 in der abnehmenden Richtung. 20 

Im Fall, daB die Dampfkonzentration DH2O nicht groBer 
als der Referenzwert "z" im Schritt S3 10 ist, wird anderer- 
seits die DampfkonzenU-ation DH2O des weiteren mil einem 
anderen Referenzwert "w" im Schritt S330 veig lichen, Der 
Referenzwert "w" wird als das vorteilhafte Minimum der 25 
DampfkonzenU^tion in dem gasformigen Brennstofif, der in 
die Brennstoffzellen 84 eingespeisl wird, eingeslelll bzw, 
festgesetzt und in der Steuereinheil 90 gespeichert, Im Fall, 
daB die Dampfkonzentration DH2O geringer als der vorbe- 
stimmte Referenzwert "w" im Schritt S330 ist, ermittelt 30 
bzw. bestimmt die CPU 94, daB eine ungeniigende Menge 
an Dampf in die Reformierereinheit 154 eingespeisl wird, 
und gibt ein Steuersignal zu der Pumpe 75 aus, um die Be- 
triebsmenge der Pumpe 75 um AS4 im Schritt 340 zu erho- 
hen. Das Programm verlaBt dann diese Routine. AS4 rcpra- 35 
sentiert eine minimale Einheit der Betriebsmenge der 
Pumpe 75 in der zunehmenden Richtung. Im Fall, daB die 
Dampfkonzentration in DH2O nicht geringer als der vorbe- 
stimmte Referenzwert "w" im Schritt S330 ist, ermittelt 
bzw. bestimmt die CPU 94, daB die Zufuhrung an Dampf, 40 
der in die Reformierereinheit 154 eingespeisl wird, weder 
iibermaBig noch ungeniigend ist, und verlaBt diese Routine. 

Der in dem Brcnnstoffzellensystcm 150 enthallcne 
DampfkonzenU-ationssensor 156 nutzt die Protonenleitfa- 
higkeit des Feslelektrolylen aus, um die Dampfkonzentra- 45 
tion zu bestimmen. Der DampfkonzenU-ationssensor 156 
kann die Konzentration des Dampfes messen, der in dem 
Gas mil hoherer Temperatur enlhallen ist, verglichen mil 
den konventionellen Feuchtigkeitssensoren, und ist somil 
vorleilhaflerweisc gceignct, um die KonzenUration des 50 
Dampfes in dem gasformigen Brennstoff zu bestimmen. 
Wahrend die Betriebstemperalur der CO-selektiven Oxida- 
tionseinheit 130, mit der der Dampfkonzentrationssensor 
156 verbunden ist, bei ungef^r 80 bis lOO'^C iiegt, liegt der 
Betriebstemperaturbereich des Dampfkonzentrationssen- 55 
sors 156 bei 400 bis 700°C, in dem der darin enthaltene 
Fcsiclcku-olyt die vorteilhafte Protonenleilfahigkeit zeigt, 
um so die Konzentration des Dampfes in dem Gas hoherer 
Temperatur zu messen. Der Dampfkonzentrationssensor 
156 weist den Feslelektrolylen mil exzellenter Starke auf, 60 
welcher die Messung der Dampfkonzentration in einem 
Hochdruckgas ermoglicht. Der in dem Brennsloffzellensy- 
stem enthaltene Dampfkonzentrationssensor kann soinil die 
Dampfkonzentration in dem gasfonnigen Brennstofl" sogar 
dann prazise bestimmen bzw. ermillein, wenn eine beu^cht- 65 
liche Zunahme in der Belastung, die mit den Brennstoffzel- 
len verbunden ist, den Druck des gasformigen Brennstoffes 
erh6ht, der in die Brennstoffzellen eingespeisl wird. 
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In dem Brennstoff zellensystem 150 mit dem Dampfkon- 
zenurationssensor 156 wird die Zufiihrung an Dampf, der in 
die Reformierereinheit 154 eingespeisl wird, reguliert bzw. 
gcrcgelt, um die Konzentration des Dampfes in dem gasfor- 
migen Brennstoff, der in die Brcnnstoffzxllen 84 eingespeisl 
wird, so zu steuem bzw. zu regeln, dafi sie innerhalb eines 
vorbestimmten Berciches liegt. Dies verhindert wirkungs- 
voll, daB eine ttberschuBmenge an Dampf in die Reformie- 
rereinheit 154 eingespeisl wird. Eine ZufUhrung von Dampf, 
der in die Reformierereinheit 154 eingespeisl wird, wird er- 
h alien, indem man Wasser von dem Wassertank 74 zu dem 
Verdampfer 76 iibcr die Pumpe 75 zufiihrl und das Wasser in 
dem Verdampfer 76 mil der ihennischen Encrgie, die von 
dem Brenner 88 zugefuhrt wird, verdampft und erhilzt. Eine 
nicht- ubermaBige Zufuhrung von Dampf zu der Reformie- 
rereinheit 154 verhindert dementsprechend, daB die Eneigie 
in der Pumpe 75 und dem Verdampfer 76 verschwenderisch 
verbraucht wild. 

Wie oben diskutiert wurde, wird die Konzentration des 
Dampfes in dem gasformigen Brennstoff, der in die Brenn- 
stoffzellen 84 eingespeisl wird, geregelt bzw. gesteuert, um 
innerhalb eines vorbestimmien Bereiches zu liegen, das 
heiBt, um nicht groBer als ein vorbestimmtes Niveau bzw. 
ein vorbestimmler Wert zu sein. Dies verhindert wirkungs- 
voU, dafi Kondensat unerwunschterweise in den Brennsloff- 
zellen 84 erzeugt wird. Der UberschuBdampf, der in dem 
gasformigen Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 ein- 
gespeisl wird, vorkommi, kann eine Abnahme in der Tempe- 
ratur des gasformigen Brennstoffabgases und eine Erzeu- 
gung von Kondensat in dem AussloBstromungsweg des gas- 
fbrmigen Brennstoffabgases nach den elektrochemischen 
Reaktionen in den Brennstoffzellen 84 bewirken. Das Kon- 
densat in dem Gasstromungsweg verhindert die ruhige Gas- 
slromung und verursachl verschiedene Probleme. Das 
Brennstoffzellensystem 150 der ncunlcn Ausfuhrungsform 
konlrollierl bzw. steuert die Konzentration des Dampfes in 
dem gasformigen Brennstoff, so dafi sie innerhalb des vor- 
bestimmten Bereiches liegt, und verhindert dadurch wir- 
kungsvoU die Erzeugung von Kondensat in dem Strdmungs- 
weg des gasftjrmigen Brennstoffabgases. 

In dem Brennstoffzellensystem 150 der Ausfuhrungsform 
ennoglichl die Steucrung der Dampfkonzentration in dem 
gasformigen Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 ein- 
gespeisl wird, derail, dafi sie innerhalb des vorbestimmten 
Bereiches liegt, daB die Dampfreformierungsreaktion in der 
Reformierereinheit 154 hinreichend ablauft bzw. fortschrei- 
lel. Das Gleichgewicht der Verschiebungsreaktion von Glei- 
chung (13), die sowohl in der Reformierereinheit 154 als 
auch der Verschiebungseinheit 128 ablauft, hangt von den 
Konzentrationen der jeweiligen Substanzen, die an der Rc- 
aktion beteiligl sind, ebenso wie von der Rcaktionstempera- 
tur ab. Eine Erhohung der Dampfkonzentration beschleunigt 
die Verschiebungsreaktion. Die Zufuhrung des Dampfes, 
der in die Reformierereinheit 154 eingespeisl wird, wird re- 
guliert, um es zu ermdglichen, dafi die Menge an Dampf in 
dem gasformigen Brennstoff bei dem Auslafi der CO-selek- 
tiven Oxidationscinhcit 130 nicht geringer als ein vorbe- 
stimmtes Niveau ist. Dies gewahrleistet die hinreichende 
Aktivitat der Verschiebungsreaktion, die in der Reformierer- 
einheit 154 und der Verschiebungseinheit 128 ablauft, 

Wie oben diskutiert wurde, wird die KonzenU^tion des 
Dampfes in dem gasformigen Brennstoff, der in die Brenn- 
sloffzellen 84 eingespeisl wird, so konlrollierl bzw, gesteu- 
ert, daB sie innerhalb eines vorbestimmien Bereiches tiegl, 
das heiBt, daB sie nicht niedriger als ein vorbestimmtes Ni- 
veau ist. Im Fall, dafi die Brennstoffzellen 84 Polymerelek- 
tiolyt-Brennstoffzellen sind, verhindert dies wirkungsvoU, 
dafi die Anodenseite mit dem Fortschreiten der elektroche- 
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mischen Reaktionen in den Brennsloflfeellen 84 exzessiv 
ausgetxocknet wird. Wenn die eleklrochemischen Reaklio 
nen der Gleichungen (1) bis (3) in den Brennstoflzellen 84 
ablaufcn, wird durch die Rcaktion, die an dcr Anode ablaufU 
Wasser vcrbrauchl und die Protoncn, die mil cincr Vielzahl 5 
von Wassermolekulen hydratisiert sind, werden von der An- 
ode zu der Kathode durch den Elektrolytfilm hindurch be- 
wegt. Dies verursacht den Mangel an Wasser an der Seite 
der Anode. Wenn der Polymerelektrolytfilm in den Brenn- 
stoffzellen 84 eine Dicke von nicht weniger als einem vor- lO 
bestimmten Wert besitzt und die Diffusion der Wassermole- 
klile in dem Eleklrolylfilm nichl hinreichend ist, kann die 
Seite dcr Anode mil dem Forischreilen der elektrochcmi- 
schen Reaktionen ausgetrocknet werden. Die Steuerung der 
Dampfkonzentration in dem gasfdrmigen Brennstoff, so dafi 15 
sie nicht geringer als das vorbesdmmte Niveau ist, verhin- 
dert effekdv, dafi die Seite der Anode des Polymerelektro- 
lytfilms zu aus getrocknet bzw. zu trocken ist. Das zulSssige 
Maximum und Minimum der Dampfkonzentration in dem 
gasfbrmigen Brennstoff werden im voraus gemaB der Was- 20 
serausstoBleistung der Brennstoffzellen 84, der Leistung der 
Verschiebungseinheit 128 und dem Wasserdiffusionsvermo- 
gen des Elektrolytfilms in den Brennstoffzellen 84 einge- 
stellt bzw. festgesetzt. 

In dem Brennstoffzellensystem 150 der neunten Ausfuh- 25 
rungsform ist der Dampfkonzentrationssensor 156 in dem 
Stromungsweg zum Verbinden der CO-selektiven Oxidati- 
on seinheit 130 mit den Brennstoffzellen 84 angeordnet und 
mifit die Dampfkonzentration in dem gasfbrmigen Brenn- 
stoff, der in die Brennstoffzellen 84 eingespeist wird, urn so 30 
die Zufiihrung von Dampf, der in die Reformierereinheit 
154 eingespeist wird, zu regulieren. GemaB einer anderen 
vorteilhaften Struktur kann der Dampfkonzentrationssensor 
in dem Stromungsweg zum Verbinden der Reformiererein- 
heit 154 mil der Verschiebungseinheit 128 angeordnet scin. 35 
Ein Brennstoflfeellensystem 160 von solch einer Struktur ist 
unten als eine zehnte Ausfiihrungsform gemafi der vorlie- 
genden Erfindung diskutiert. 

Fig. 27 ist ein Blockdiagramm, das schemalisch die 
Struktur des BrennstofFzellensystems 160 der zehnten Aus- 40 
fUhrungsform veranschaulicht. Das Brennstoffzellensystem 
160 der zehnten Ausfiihrungsform bcsitzl cine Struktur, die 
ahnlich zu jencr des Brcnnsloflzellensyslems ISO der neun- 
ten Ausfiihrungsform ist. Dieselben Komponenten wie jene 
des Brennstoffzellen systems 150 sind mittels gleicher Be- 45 
zugszeichen gekennzeichnet und werden hier nicht im be- 
sonderen beschrieben. Das Brennstoffzellensystem 160 
weist einen Reformierer 162 anstelle des Reformierers 152 
auf. Der Reformierer 162 weist einen Dampfkonzentrations- 
sensor 164 auf, der in dem Stromungsweg zum Verbinden 50 
dcr Reformierereinheit 154 mit dcr Verschiebungseinheit 
128 angeordnet ist. Der Dampfkonzentrationssensor 164 be- 
sitzt dieselbe Struktur wie der Dampfkonzentrationssensor 
156 der neunten AusfUhrungsform. 

Der Dampfkonzentradonssensor 164 miSt die Dampfkon- 55 
zentration in dem reformierten Gas, das von der Reformie- 
rereinheit 154 ausgcstoBen wird, um so die Zufiihrung des 
Dampfes, der in die Reformierereinheit 154 eingespeist 
wird, zu regulieren. Die Steuerroutine der zehnten Ausfiih- 
rungsform folgt der Dampfzufuhrungssteuerroudne in Be- 60 
zug auf den Dampfkonzenu-adonssensor 156 der neunten 
Ausfiihrungsform, in dem FluBdiagramm von Fig. 26 ge- 
zeigt. 

Das Brennstoffzellensystem 160 der zehnten Ausfiih- 
rungsform ubt die folgenden Effekte aus, zusatzlich zu den 65 
Effekten, die in dem Brennstoffzellensystem 150 der neun- 
ten Ausfuhrungsform diskutiert wurden. Da das Zielgas fur 
die Messung der Dampfkonzentration das reformierte Gas 
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hoher Temperatur ist, kann diese Struktur die erforderliche 
Energie zur Aufheizung des Dampfkonzentrationssensors 
Oder des Zielgases bis zu dem Temperaturbereich, in dem 
dcr Fc^stclektrolyi die vortcilhafte Protonenleitfahigkcit 
zcigi, einsparen. Tn dem in Fig. 27 gczeiglen Brennstoffzel- 
lensystem 160 wird Methanol als der Rohbrennstoflf ver- 
wendet. Im Fall, dafi Methan als der Rohbrennstoff verwen- 
det wird, wird die Reformierereinheit 154 jedoch in dem 
Temperaturbereich von 600 bis 650°C betrieben, welcher 
gut mit der Betriebstemperatur des Dampfkonzentrations- 
sensors 164 iibereinstimmt. In diesem Fall ist keine zusatzU- 
che Hcizeinrichtung in dem DampfkonzcnU^lionssensor 
164 erforderlich, sondem das reformierte Gas, das von der 
Reformierereinheit 154 ausgestoBen wird, kann zur Mes- 
sung der Dampfkonzentration direkt in den Dampfkonzen- 
urationssensor 164 eingespeist werden. 

In dem Brennstoffzellensystem 160 der zehnten Ausfiih- 
rungsform ist der Dampfkonzentradonssensor 164 in dem 
Strbmungsweg zum Verbinden der Reformierereinheit 154 
mit der Verschiebungseinheit 128 angeordnet, um die 
Dampfkonzentradon in dem reformierten Gas zu steuem 
bzw. zu regeln. Dies ermoglicht es, daB die Verschiebungs- 
reaktion unter den vorteilhaften Bedingungen in der Ver- 
schiebungseinheit 128 ablauft bzw, fortschreitet. Das 
Gleichgewicht der Verschiebungsreaktion von Gleichung 
(13), die in der Verschiebungseinheit 128 ablauft, hangt von 
der Menge des Dampfes in dem refonnierten Gas (genauer 
gesagt, vom Verhalmis des Dampfes zu Kohlenmonoxid in 
dem reformierten Gas) ebenso wie von der Reaktionstempe- 
ratur ab, wie zuvor diskutiert wurde. Die Struktur dieser 
Ausfiihrungsform, welche direkt die Dampfkonzentradon in 
dem reformierten Gas, das in die Verschiebungseinheit 128 
eingespeist wird, miBt und die Menge an Dampf steuert bzw. 
konlrolliert, erhoht den Effekt des Verringerns der Konzen- 
iralion des Kohlcnmonoxids in dem reformierten Gas durch 
die Verschiebungsreaktion, die in der Verschiebungseinheit 
128 ablauft. 

Eine vortcilhafte Modifikation besteht in der Hinzufu- 
gung eines Kohlenmonoxidkonzentrationssensors zu der 
Struktur von Fig. 27, welche den Dampfkonzentrationssen- 
sor 164 aufweist, welcher die Menge des Dampfes in dem 
reformierten Gas, das in die Verschiebungseinheit 128 ein- 
gespeist wird, konlrolliert bzw. steuert und die Verschie- 
bungsreakuon, die in der Verschiebungseinheit 128 ablauft, 
beschleunigt. Ein Kohlenmonoxidkonzentrationssensor, 
welcher identisch zu dem in dem Brennstoflfzellensystem 
140 der achten Ausfiihrungsform enthaltenen Kohlenmon- 
oxidkonzentradonssensor 136 ist, kann in dem Stromungs- 
weg zum Verbinden der Reformierereinheit 154 mit der Ver- 
schiebungseinheit 128 angeordnet werden, um die Konzen- 
uradon des Kohlcnmonoxids, das in dem reformierten Gas 
enthalten ist, zu messen. Diese Struktur ermoglicht die Re- 
gulation der Zufiihrung des Dampfes, der in die Reformie- 
rereinheit 154 eingespeist wird, auf der Grundlage sowohl 
der Dampfkonzentradon als auch der Kohlenmonoxidkon- 
zentradon in dem reformierten Gas. Dies eigibt eine pr^i- 
scre Steuerung fiir die Bcschleunigung der in der Verschie- 
bungseinheit 128 ablaufenden Verschiebungsreaktion. 

In dem Brennstoffzellensystem 150 der neunten Ausfiih- 
rungsform ist der Dampfkonzentrationssensor 156 in dem 
Stromungsweg zum Verbinden der CO-selektiven Oxidati- 
onseinheit 130 mit den Brennstoffzellen 84 angeordnet. In 
dem Brennstoffzellensystem 160 der zehnten Ausfiihrungs- 
form ist der Dampfkonzentrationssensor 164 in dem Stro- 
mungsweg zum Verbinden der Reformierereinheit 154 mil 
der Verschiebungseinheit 128 angeordnet. Gemafi einer an- 
deren Anwendung konnen Dampfkonzentrationssensoren in 
beiden Stromungswegen angeoitlnet werden. Diese Struktur 
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miBt sowohl die Dampfkonzentralion in dem reformierten 
Gas, das in die Verschiebungseinheii 128 eingespeist wird, 
als auch die Dampfkonzentralion in dem gasfbrmigen 
Brcnnstoff, dcr in die Brcnnstoffzcllen 84 eingespeist wird, 
und steucrl sowohl die Menge des Gases in dem rcfomiier- 5 
ten Gas, das in die Verschiebungseinheii 128 eingespeist 
wird, als auch die Menge des Dampfes in dem gasformigen 
Brennstoff, der in die Brennstoffzellen 84 eingespeist wird, 
so daB sie innerhalb vorteilhafter Bereiche liegen. 

We der in Fig. 22 gezeigte Sauerstoffkonzentrationssen- lO 
sor 132A konnen der Dampfkonzentrationssensor 156 der 
neuntcn Ausfuhrungsform und dcr DampfkonzenLrations- 
sensor 164 dcr zehnlen Ausfuhrungsform Elcktroden, cinen 
Heizer und ein Thermopaar, das mittels des Filmbildungs- 
prozesses direkt an dem Feslelektrolyten ausgebildet wurde, is 
aufweisen. Diese Anwendung ermbglichl es, daB ein Ziel- 
gas, welches eine niedrigere Temperalur als den spezifi- 
schen Temperalurbereich aufweist, in dem der Festelektro- 
lyl die voneilhafle Protonenleilfahigkeit zeigt, direkt in den 
Dampfkonzentrationssensor ohne eincn vorhcrgehenden 20 
HeizprozeB eingespeist wird. Diese Struktur spart die Ener- 
gie, die zum Aufheizen erforderlich ist, im Vergleich zu der 
Struktur des Aufheizens des ganzen Dampfkonzentrations- 
sensors. Die Ausbildung der Eleklroden und der anderen 
Komponenlen gleichzeitig mittels des Filmbildungsprozes- 25 
ses vereinfacht den HerslellungsprozeB. 

In den Brennstoffzellensystemen ISO und 160 der neun- 
ten und der zehnlen Ausfuhrungsformen kann der Festelek- 
trolyl, der in dem Dampfkonzentrationssensor enthalten ist, 
irgendein Festelektrolyt sein, der in dem vorbestimmlen 30 
Temperalurbereich die hinreichende Protonenleilfahigkeit 
zeigt. Verfiigbare Beispiele umfassen BaProjGdo.sOa, Fest- 
elektrolyte mit verschiedenen molaren bzw. molekularen 
Verhiiltnissen von Pr zu Gd, jene, die Ce aufweisen, das zum 
Teil Oder ganzlich an die Stelle von Pr geselzt wurde, und 35 
jene, die ein Erdalkalimelall aufweisen, das zum Teil an die 
Stelle von Ba geselzt wurde. Die Betriebstemperatur des 
Dampfkonzentrationssensors (oder die Temperatur des Ziel- 
gases, das in den Dampfkonzentrationssensor eingespeist 
wird) sollle reguliert werden, um es dem ausgewahlten Fest- 40 
eleklFoIyten zu ermogUchen, die hinreichende Prolonenleit- 
fahigkeit zu zcigen. 

In den Brennstoffzellensystemen 150 und 160 der neun- 
ten und der zehnlen Ausfuhrungsformen laufl nur die 
Dampfreformierungsreaktion in der Reformierereinheit 154 45 
ab. GemaB einer anderen Anwendung kann die Partialoxida- 
tionsreformierungsreaktion ebenfalls in der Reformiererein- 
heit 154 ablaufen. Methan oder andere Kohlenwasserstoffe 
konnen anstelle von Methanol als der RohbrennstofiP ver- 
wcndet werden. Die Temperatur des reformierten Gases, das 50 
von dem Rcformiercr ausgesloBen wird, hangt von dem Typ 
bzw. der Art des Rohbrennstoffes und dem angewendelen 
ReformierungsprozeB ab. Eine vorleilhafte Anwendung 
weist eine Vorrichtung zum Aufheizen des Dampfkonzen- 
trationssensors Oder des Zielgases oder eine Vorrichtung SS 
zum AbkOhlen des Zielgases entsprechend der Art des Roh- 
brennstoffes und des Reformierungsprozcsses auf, um so die 
Betriebstemperatur des DampfkonzenUrationssensors zu re- 
gulieren. 

In dem oben diskutierten Dampfkonzentrationssensor, im 60 
Fall, daB die Dampfkonzentralion in einem Referenzgas 
(zum Beispiel der Lufl), das in die andere Seite bzw. Flache 
des Festeleku-olylen eingespeist wird, welche verschieden 
von der Seite bzw. Flache ist, die dem Zielgas ausgeselzt ist, 
nicht fixiert bzw. konslant ist, kann ein Hygrometer vor dem 65 
Dampfkonzentrationssensor angeoidnet werden, um die 
Feuchligkeil in der Lufl bei gewShnlicher Temperatur zu 
messen. Sogar wenn die Dampfkonzentralion in dem Refe- 



renzgas variiert wird, ermoglichl es diese Struktur, daB die 
in dem Zielgas, das auf eine vorbeslimrate Tbmperatur auf- 
geheizi ist, beobachiete bzw. gemessene Dampfkonzentra- 
lion als Reakuon auf die Variation korrigierl wird. 

Obwohl nur die Dampfkonzentrationssensoren 156 und 
164 in dem Zufiihrungsslromungsweg des gasformigen 
Brennstoffes in den Fig. 24 und 27 gezeigi sind, um die Zu- 
flihrung des Dampfes, der in die Reformierereinheit 154 
tiber den Verdampfer 76 eingespeist wird, zu kontrollieren 
bzw. zu steuem, enthalten die Brennsloffzellensysteme 150 
und 160 in der Tat Sauerstoffkonzenlrationssensoren, Koh- 
lenmonoxidkonzcntrationsscnsoren und Geblase (nicht ge- 
zeigi) wie das in den Fig. 19 und 23 gezeigte Brennstoffzel- 
lensystem 120 und 140. Unabhangig von der Steuerung der 
Zufuhrung des Dampfes, der in die Reformierereinheit 154 
eingespeist wird, wird eine Steueroperation ausgefuhrl, um 
die Zufiihrung der Lufl, die in die CO-selektive Oxidations- 
einheit 130 eingespeist wird, zu regulieren (und die Zufuh- 
rung der Lufl, die in die Reformierereinheit 154 eingespeist 
wird, wcnn die Partialoxidationsrcformierungsreaktion zu- 
salzlich zu der Dampfreformierungsreaktion ablauft). 

In den Sauerstoffkonzentrationssensoren der siebten und 
der achlen Ausfuhrungsformen und den Dampfkonzentrati- 
onssensoren der neunten und der zehnlen Ausfuhrungsfor- 
men ist es vorteilhafl, dafi eine GasdifFusionsschicht an der 
Oberflache des Feslelektrolyten und der Elektrode, die in di- 
rektem Kontakl mit dem Zielgas ist, ausgebildet ist. Die 
GasdifFusionsschicht kann ausgebildet werden, indem man 
die Oberflache des Feslelektrolyten und der Elektrode mit 
Silikamasse (Siliziumdioxid), Titanerde H'itandioxid), 
Glasperlen oder KohlenstofFpulver, das einen Teilchen- 
durchmesser besitzl, der in hinreichendem MaB das Gas an 
der Oberflache der Elekuxxie diffundieren lassen kann, be- 
deckl. 

Die Gasdiffusionsschicht cnnoglicht cs dem Zielgas, die 
Oberflache der Elektrode auf homogene Weise zu erreichen, 
wodurch eine prazise Messung der Konzentration ermog- 
lichl wird. Ein weiterer Vorteil der GasdifFusionsschicht be- 
steht darin, zu verhindem, daB der Dampf in dem Zielgas di- 
rekt an der Oberflache der Elektrode kondensiert. Die Sauer- 
stofFkonzentrationssensoren und die Dampfkonzentrations- 
sensoren werden im Dicnst bzw. BeUricb bis zu oder iiber 
4(X)°C aufgeheizt und bei einem Anhalten oder Slop auf 
Raumlemperatur abgekiihll. Wahrend der Abkiihlperiode 
bewirkt der emiedrigte Sattigungsdampfdruck, daB der 
Dampf in dem Zielgas kondensiert. Das an der Oberflache 
der Elektrode gebildete Kondensat kann die Elektrode kor- 
rodieren. Die GasdifFusionsschicht verhindert wirkungsvoU 
die durch das Kondensat verursachte Korrosion der Elek- 
trode. 

In solchen Sauerstoffkonzenurationssensoren und Dampf- 
konzenUrationssensoren ist es vorteilhaft, dafi des weiieren 
eine Sammelschicht zwischen der Elektrode und der Gasdif- 
fusionsschicht ausgebildet ist. Die Sammelschicht kann aus 
einem pordsen Metall oder einem Metall mit Sieboffnungen 
oder einer Metallfolie mit niedrigem elektrischen Wider- 
stand bcstchen. Platin ist ein vortcilhaftes Beispiel, obwohl 
unedle Metalle, wie zum Beispiel Nickel oder Kupfer, eben- 
falls geeignet sind. Die Sammelschicht emiedrigt den inne- 
ren Widersland des Sensors und erhohl die Empfindlichkeil 
des Sensors. 

In den Sauersloffkonzentrationssensoren und den Dampf- 
konzentrationssensoren mit dem FestelekUx)lylen kann, 
wenn es eine Differenz in der Wasserstoffkonzentration oder 
Sauersloffkonzentration zwischen dem Zielgas und dem Re- 
ferenzgas (der Luft) gibl, durch den Konzentrationsunter- 
schied eine elekuromotorische Kraft an dem Feslelektrolyten 
erzeugt werden. Insbesondere, wenn der Sensor auf das 
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firennstoffzellensystem wie die obigen Ausfuhrungen ange- 
wendet wird, gibt es eine betrachtliche Differenz in der Was- 
serstoffkonzentration zwischen der Luft (Referenzgas) und 
dcm wasscrstofTrcichen refomiicrtcn Gas (Ziclgas). In dic- 
scm Fall wird die clektromotorischc Kraft, die an dem Fesl- 5 
elektrolyten durch den Unterschied in der Wassersloffkon- 
zentration zwischen dem reformierten Gas und der Luft er- 
zeugt wird, im voraus als der Untergrundwert gemessen, 
und die beobachtete elektromotorische Kraft wird mit dem 
Untergrundwert korrigiert, um die richtige bzw. prazise lO 
KonzenUration zu bestimmen. 

Die SaucrstofTkonzentrationsscnsoren und die Dampf- 
konzcnlrationsscnsoren konnen in ciner gekriimmlen Gc- 
stalt anstatt in einer ebenen Gestalt ausgebildet sein. Fig. 28 
veranschaulicht schematisch einen SauerstoffkonzenU-ati- i5 
onssensor 170, der in einer gekriimmten Gestalt ausgebildet 
ist. Der SauerstofTkonzencrationssensor 170 ist halbkugelar- 
tig an der Wandoberflache einer Rohrleitung 172 ausgebil- 
det, welche den Str5mungsweg des Zielgases darstellt, und 
ragt nach innen in die Rohrleitung 172 hinein. Wie der Sau- 20 
erstoffkonzentrationssensor 132A besitzt der Sauerstoffkon- 
zentrationssensor 170 Elektroden, die direkt auf jeder der 
Seiten bzw. Flachen des Festeleku-olyten ausgebildet sind 
und mit einem SpannungsmeBgeral verbunden sind. Der 
Festelektrolyt und die auf seinen Seiten bzw. Flachen ausge- 25 
bildeten Elektroden besitzen, obwohl sie in der gekriimmten 
Gestalt ausgebildet sind, ahnliche Strukturen wie jene in 
dem Sauerstoffkonzentrationssensor 132A. Ein Heizer und 
ein Thermopaar kann des weiteren an der Oberflache des 
Festelektrolyten ausgebildet sein. Die Oberflache des Fest- 30 
elektrolyten, die mit der inneren Wandoberflache der Rohr- 
leitung 172 korrespondiert, ist dem Zielgas, das durch die 
Rohrleitung 172 hindurchgeht, ausgesetzt, wohingegen die 
andere Seite bzw. Flache des Festelektrolyten der Lufl oder 
dem Referenzgas ausgesetzt ist. Wic die oben diskutiertcn 35 
Sauerstoffkonzentrationssensoren miBt der Sauerstof¥kon- 
zentrationssensor 170 eine an den Festelektrolyten erzeugte 
elektromotorische Kraft, um die Sauerstoffkonzentration in 
dem Zielgas zu bestimmen bzw. zu ermitteb, 

Der in der gekriimmten Gestalt ausgebildete Sauerstoff- 40 
konzenu^ationssensor 170 kommt mit dem Zielgas leicht in 
Kontakt und wird somit nicht leicht durch den Verlcilungs- 
zustand des Zielgases in der Rohrleitung becinfluSt. Der in 
der ebenen Gestalt an der Wandoberflache der Rohrleitung 
ausgebildete Sensor kann nur die SauerstoffkonzenU^tion in 45 
dem Zielgas, das in der Nachbarschaft der Wandoberflache 
vorkommt bzw. existiert, bestimmen bzw. ermitteln. Der in 
der gekriimmten Gestalt ausgebildete Sensor wird anderer- 
seits dem Zielgas ausgesetzt, das in einem groBeren Bereich 
der Rohrleitung vorkommt bzw. existiert, und wird somit 50 
nicht leicht durch den Verteilungszustand des Zielgases be- 
einflufit. Wie der Sauerstoffkonzentrationssensor kann der 
Dampfkonzentrationssensor ebenfalls in einer gekriimmten 
Gestalt ausgebildet sein. 

Die oben diskutierten Sauerstoffkonzentrationssensoren 55 
nutzen die Sauerstoffionenleitfahigkeit des Festelektrolyten 
aus und messen eine elektromotorische Kraft, die in dcm 
Konzentrationszellenzustand erzeugt wird, um die Konzen- 
tration des Sauerstoffs zu bestimmen. GleichermaBen nut- 
zen die Dampfkonzenu-ationssensoren die Protonenleitfa- 60 
higkeit des Festelektrolyten aus und messen eine elekU*omo- 
torische Kraft, die in dem Konzentrationszellenzustand er- 
zeugt wird, um die Konzentration des Dampfes zu bestim- 
men. Verschiedene Prinzipien konnen jedoch angewendet 
werden, um die Sauerstoffkonzentrationssensoren und die 65 
Dampfkonzentrationssensoren zu konstruieren. Sensoren 
vom Grenzstromtyp sind ein Beispiel, welche eine in dem 
ZufUhrungsweg des 2^elgases angeoidnete 2:ielgasdifi\jsi- 



onsbeschrankungseinheit zum Beschranken der Zufiihrung 
des Zielgases, das in den Sensor eingespeist wird, aufwei- 
sen. Dieser Sensor legt eine vorbestimmte Spannung zwi- 
schen den Elektroden, die auf jeder der Seiten bzw. Rachcn 
des Festelektrolyten ausgebildet sind, an und miBt den 
Grenzstrom, der durch den Schaltkreis entsprechend der 
Sauerstoffkonzentration (oder Dampfkonzentration) hin- 
durchflieBt, um so die Sauerstoffkonzentration (oder die 
Dampfkonzentration) in dem Zielgas zu ermitteln. 

Ein Festelektrolyt der vorliegenden Erfindung besitzt eine 
Perowskitsu-uktur, die einen Erdalkalimetallplatz, einen Sel- 
icnerdmetallplalz und Sauerstofl'cnthalt, worin Barium (Ba) 
auf dem Erdalkalimetallplatz vorkommt und Prascodym 
(Pr) und wenigstens ein anderes Seltenerdmetall auf dem 
Seltenerdmetallplaiz vorkommt. Dieser Festelektrolyt be- 
sitzt exzellente Protonenleitfahigkeit und Sauerstoffionen- 
leitfahigkeit und zeigt hohe elektrische Leitf^igkeit in ei- 
nem Tsmperaturbereich von 4(X) bis 7(X)**C. Dieser Festelek- 
trolyt wird verwendet, um Brennstoffzellen, eine Wasser- 
stoffpumpc, einen Sauerstoffkonzentrationssensor und ei- 
nen Dampfkonzentrationssensor zu konstruieren, welche 
vorteilhafterweise in dem obigen Temperaturbereich betrie- 
ben werden. 

Die vorliegende Erfindung ist nicht auf die obigen Aus- 
ftihrungsformen oder deren modifizierte Beispiele be- 
schrankt, sondem es kann viele andere Modifikationen, Va- 
riationen und Anderungen und Abanderungen geben, ohne 
von der Grundidee der Haupteigenschaften oder dem An- 
wendungsbereich der vorliegenden Erfindung abzuweichen. 

Es sollte klar sein, daB die obigen AusfUhrungsformen 
nur der Veranschaulichung dienen und in keiner Weise ein- 
schrankend gedacht sind. Der Anwendungsbereich bzw. 
Giiltigkeitsbereich der vorliegenden Erfindung wird nur 
durch die beigefiigten Anspriiche eingeschrankt. 

Patentanspruche 

1 . Festelektrolyt mit einer Perowskitstruktur, die einen 
Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetaliplatz und 
Sauerstoff aufweist, worin 

der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 
und 

der Seltenerdmetaliplatz von Praseodym (Pr) und ei- 
nem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 

2. Festelektrolyt nach Anspruch 1, worin das andere 
Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

3. FestelekU*oiyt gemaB einem der Anspriiche 1 oder 2, 
worin die elektrische Leitfahigkeit einer Elektrolyt- 
schicht, die aus dem Festelektrolyten besteht, nicht ge- 
ringer als 1x10"^ S/cm in einem Temperaturbereich 
von 400 bis 700^C ist, wenn eine Seite der Eleklrolyt- 
schicht Wasserstoff und die andere Seite der Eleklrolyt- 
schicht Luft ausgesetzt ist. 

4. Festelektrolyt gem^ einem der Anspriiche 1 oder 2, 
worin die elektrische LeitfShigkeit des Festelektrolyten 
in einer AtmosphSre aus Luft nicht geringer als 1x10"^ 
S/cm in einem Temperaturbereich von 400 bis 700°C 

ist. 

5. Festelektrolyt gemaB einem der Anspriiche 1 oder 2, 
worin die elektrische Leitfahigkeit des Festelektrolyten 
in einer Atmosphare aus angefeuchtetem Wasserstoff 
nicht geringer als 1x10"^ S/cm in einem Temperaturbe- 
reich von 400 bis 700°C ist. 

6. Festelektrolyt nach Anspruch 1, worin das andere 
Seltenerdmetall Cer (Ce) und ein anderes spezifisches 
Seltenerdmetall ist. 

7. Festelektrolyt nach Anspruch 6, worin das andere 
spezifische Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 
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8. Fesielektrolyi gemaB einem der Anspriiche 6 oder 7, 
worin die elektrische Leilfahigkeit des Fesielektrolyien 
in einer Atmosphare aus Luft nicht geringer als 1x1 
S/crn in cincm Tcmpcralurbercich von 600 bis 800^C 
isl. S 

9. Festelektrolyt mit einer Perowskitstruktur, die einen 
Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetallplatz und 
SauerslofF aufweist, worin 

der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und lO 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Scltenerdmctall besety.1 wird. 

10. Festelektrolyt nach Anspruch 9, worin das andcre 
Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

1 1 . FestelekU-olyt nach Anspruch 9, worin das andere 15 
Seltenerdmetall Praseodym (Pr) und ein anderes spezi- 
fisches Seltenerdmetall ist. 

12. Festelektrolyt nach Anspruch 11, worin das andere 
spezifische Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

13. Festelektrolyt gcmafi einem der. Anspriiche 9 bis 20 
12, worin das andere Erdalkalimetall entweder Magne- 
sium (Mg) oder Kalzium (Ca) ist. 

14. Festkeramik-BrennstofiFzelle, die ein Paar von 
Gasdiffusionselektroden und eine Elektrolytschicht 
aufweist, die aus einem Festelektrolyten besteht, der 25 
zwischen dem Paar von Gasdiffusionselektroden ein- 
gefiigL ist, wobei eine eleklromotorische Kraft durch 
die Festkeramik-Brennstoffzelle erzeugt wird, in wel- 
cher eine der Gasdiffusionselektroden einem gasforrai- 
gen Brennsloff, der wenigstens Wasserstoff enthalt, 30 
ausgesetzt ist und die andere der Gasdiffusionselektro- 
den einem oxidierenden Gas, das wenigstens Sauer- 
stoff enthalt, ausgesetzt ist, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Scltenerdmctall- 35 
platz und Sauerstoff aufweist, 
wobei der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) be- 
setzt wird, und 

der Seltenerdmetallplatz von Praseodym (Pr) und ei- 
nem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 40 

15. Festkeramik-Brennstoffzelle, die ein Paar von 
Gasdiffusionselektroden und eine Elektrolytschicht 
aufweist, die aus einem Festelektrolyten besteht, der 
zwischen dem Paar von Gasdiffusionselektroden ein- 
gefiigt ist, wobei eine elektromotorische Kraft durch 45 
die Festkeramik-Brennstoffzelle erzeugl wird, in wel- 
cher eine der Gasdiffusionselektroden einem gasformi- 
gen Brenn stoff, der wenigstens Wasserstoff enthalt, 
ausgesetzt ist und die andere der Gasdiffusionselektro- 
den einem oxidierenden Gas, das wcnigstcn Sauerstoff 50 
enthalt, ausgesetzt ist, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 

wobei der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) und 55 
einem anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

16. Direkte Methanol-Brennstoffzelle, die ein Paar 
von Elektroden und eine Elektrolytschicht aufweist, 60 
die aus einem protonenleitenden Festelektrolyten be- 
steht, der zwischen dem Paar von Elektroden eingefugt 
ist, wobei eine elektromotorische Kraft durch die di- 
rekte Methanol-Brennstoffzelle ereeugl wird, in wel- 
cher eine der Elekuoden Methanol als einem Brenn- 65 
stoff ausgesetzt ist und die andere der Elekuxxien ei- 
nem oxidierenden Gas, das wenigstens Sauerstoff ent- 
h^t, ausgesetzt ist. 



worin der Festelektrolyt durch S intern einer Mischung 
aus einer Vielzahl von Metallverbindungen ausgebitdet 
wird, und 

wenigstens eine aus der Vielzahl von Metallverbindun- 
gen ein Mctalloxid ist. 

17. Direkte Methanol-Brennstoffzelle, die ein Paar 
von Elektroden und eine Elektrolytschicht aufweist, 
die aus einem protonenleitenden Festelektrolyten be- 
steht, der zwischen dem Paar von Elektroden eingefugt 
ist, wobei eine elektromotorische Kraft durch die di- 
rekte Methanol-Brennstoffzelle erzeugt wird, in wel- 
cher cine der Elektroden Methanol als einem Brenn- 
sloff ausgesetzt ist und die andere der Elektroden ei- 
nem oxidierenden Gas, das wenigstens Sauerstoff ent- 
halt, ausgesetzt ist, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 
der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 
und 

der Seltenerdmetallplatz von Praseodyin (Pr) und ei- 
nem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 

18. Direkte Methanol-Brennstoffzelle, die ein Paar 
von Elektroden und eine Elektrolytschicht aufweist, 
die aus einem protonenleitenden Festelektrolyten be- 
steht, der zwischen dem Paar von Elektroden eingefugt 
ist, wobei eine elektromotorische Kraft durch die di- 
rekte Methanol-Brennstoffzelle erzeugt wird, in wel- 
cher eine der Elektroden Methanol als einem Brenn- 
stoff ausgesetzt ist und die andere der Elektroden ei- 
nem oxidierenden Gas, das wenigstens Sauerstoff ent- 
halt, ausgesetzt ist, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 

der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

19. Wasserstoff pumpe, die eine Elektrolytschicht, die 
aus einem protonenleitenden Festelektrolyten besteht, 
und ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBt, eine 
Kathode und eine Anode, die auf jedcr der Seiten der 
Elekurolytschicht angeordnet sind, wobei die Wasser- 
stoffjpumpe eine Zufuhrung eines Gases, das wenig- 
stens Wasserstoff enthalt, zu einer Seite der Elektrolyt- 
schicht mit der Kathode empfangt und Wasserstoff aus 
dem Gas separiert, wobei eine Spannung, die an der 
Elektrolytschicht uber die Elektroden angelegt ist, be- 
wirkt, daB der in dem Gas enthaltcne Wasserstoff ein 
Elcktron vcrliert und cin Proton bildet, welches durch 
die Elekurolytschicht hindurchgeht und ein Elektron 
aufnimmt, um an der anderen Seite der Elektrolyt- 
schicht mit der Anode wieder zu Wasserstoff zu wer- 
den, 

wobei der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 
der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 
und 

der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der 
Elemente Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem an- 
deren Seltenerdmetall besetzt wird. 

20. Wasserstoffpumpe nach Anspruch 19, worin das 
andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

21. Wasserstoffpumpe, die eine Elektrolytschicht, die 
aus einem protonenleitenden Festelektrolyten besteht, 
und ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBt, eine 
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Kathode und eine Anode, die auf jeder der Seiten der 
Elektrolylschicht angeordnei sind, wobei die Wasser- 
stoffpumpe eine Zufuhrung eines Gases, das wenig- 
stcns WasscrstofFenlhalt, zu cincr Scilc dcr Elcktrolyl- 
schichL mil dcr Kathode cinpfangt und Wasscrstoff aus S 
dem Gas separiert, wobei eine Spannung, die an der 
Elektrolytschicht uber die Elektroden angelegt ist, be- 
wirkt, dafi der in dem Gas enthaltene Wasserstoff ein 
Elektron verliert und ein Proton bildet, welches durch 
die Elektrolytschicht hindurchgeht und ein Elektron lO 
aufnimmt, um an der anderen Seite der Elektrolyt- 
schicht mil der Anode wieder zu Wasserstoff zu wer- 
den, 

wobei der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen SeLtenerdmetall- is 
platz und Sauerstoff aufweist, 
der Erdaikalimetaliplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Scltenerdmetall besetzt wird. 20 

22. Wasserstoffpumpe nach Anspruch 21, worin das 
andere Scltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

23. Wasserstoffpumpe gemaB einem der Anspruche 19 
bis 22, worin eine Menge des aus dem Gas, das wenig- 
stens Wasserstoff enthalt, separierten WasserstofFes 25 
durch Steuem einer Zufuhrung von Elektrizitat durch 
die Elektrolytschicht hindurch geregelt wird, 

24. WasserstofFversorgungsvorrichtung zum Separie- 
ren von Wasserstoff aus einem wenigstens Wasserstoff- 
enthaltenden Gas und Zufuhren des separierten Was- 30 
serstoffes nach drauBen, wobei die Wasserstoffversor- 
gungsvorrichtung aufweist: 

eine Wasserstoffpumpe, die eine ElekU*olytschicht, die 
aus einem prolonenleitenden FestelekU-olyten besteht, 
und ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBt, cine 35 
Kathode und eine Anode, die auf jeder der Seiten der 
ElekUolytschicht angeordnet sind, wobei die Wasser- 
stoffpumpe eine Zufuhrung des Gases, das wenigstens 
Wasserstoff enthalt, zu einer Seite der Elektrolytschicht 
mil der Kathode empfangt und Wasserstoff aus dem 40 
Gas separiert, wobei eine Spannung, die an der Elek- 
trolytschicht uber die Elektroden angelegt ist, bewirkt, 
daB dcr in dem Gas enthaltene Wasserstoff ein Elektron 
verliert und ein Proton bildet, welches durch die Elek- 
trolytschicht hindurchgeht und ein Elektron aufnimmt, 45 
um an der anderen Seite der Elektrolytschicht mil der 
Anode wieder zu Wasserstoff zu werden; 
ein Wasserstoff reservoir zum Speichem des von der 
Wasserstoffpumpe separierten Wasserstoffes; 
eine Wasserstoffseparationssteuereinhcit zum Regulic- 50 
ren der Spannung, die an:der Elektrolytschicht ange- 
legt ist, die in der Wasserstof^umpe enthalten ist, um 
so eine Menge des von der Wasserstoffpumpe separier- 
ten Wasserstoffes zu regein; 

eine WasserstoffspeichermeBeinheit zum Messen einer 55 
Menge des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten 
Wasserstoffes; und 

eine Wasserstoffspeicherregulationseinheit zum Abge- 
ben eines Befehls an die Wasserstoffseparationssteuer- 
einheit, auf der Grundlage der von der Wasserstoffspei- 60 
chermeBeinheit gemessenen Menge des Wasserstoffs, 
und zum Bewirken, dafi die Wasserstoffseparations- 
steuereinheit die Menge des von der Wasserstoffpumpe 
separierten Wasserstoffes regelt, wodurch die Menge 
des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Wasser- 65 
stoffes auf ein vorbestimmtes Niveau geregeit wird, 
worin der in der Wasserstoffpumpe enthaltene Fest- 
elektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, die einen £r- 
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dalkaiimetallplatz, einen Seltenerdmetallplatz und 
Sauerstoff aufweist, 

der Erdaikalimetaliplatz von Barium (Ba) besetzt wird. 
und 

der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der 
Elemente Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem an- 
deren Scltenerdmetall besetzt wird. 

25. Eine Wasserstoffversorgungsvorrichtung nach An- 
spruch 24, worin das andere Seitenerdmetali Gadoli- 
nium (Gd) ist. 

26. Wasserstoffversorgungsvorrichtung zum Separie- 
ren von Wasserstoff aus einem wenigstens Wasserstoff- 
enthaltenden Gas und Zufuhren des separierten Was- 
serstoffes nach drauBen, wobei die Wasserstoffversor- 
gungsvorrichtung aufweist: 

eine Wasserstoffpumpe, die eine Elektrolytschicht, die 
aus einem protonenleitenden Festelektrolyten besteht, 
und ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBt, eine 
Kathode und eine Anode, die auf jeder der Seiten der 
ElckU-olytschicht angeordnet sind, wobei die Wasser- 
stoffpumpe eine Zufuhrung des Gases, das wenigstens 
Wasserstoff enthalt, zu einer Seite dcr Elektrolytschicht 
mit der Kathode empfangt und Wasserstoff aus dem 
Gas separiert, wobei eine Spannung, die an der Elek- 
trolytschicht iiber die Elektroden angelegt ist, bewirkt, 
daB der in dem Gas enthaltene Wasscrstoff ein ElekUxjn 
verliert und ein Proton bildet, welches durch die Elek- 
trolytschicht hindurchgeht und ein Elektron aufnimmt, 
um an der anderen Seite der Elektrolytschicht mit der 
Anode wieder zu Wasserstoff zu werden; 
ein Wasserstoffreservoir zum Speichem des von der 
Wasserstoffpumpe separierten Wasserstoffes; 
eine Wasserstoffseparationssteuereinhcit zum Regulie- 
ren der Spannung, die an der ElektrolyLschicht angelegt 
ist, die in der Wasserstoffpumpe enthalten ist, um so 
eine Menge des von der Wasserstoffpumpe separierten 
Wasserstoffes zu regein; 

eine WasserstoffspeichermeBeinheit zum Messen einer 
Menge des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten 
Wasserstoffes; und 

eine Wasserstoffspcicherregulationseinheit zum Abge- 
ben eines Befehls an die Wasscrstoffseparationssteuer- 
einheit, auf der Grundlage der von der Wasserstoffspei- 
chermeBeinheit gemessenen Menge des Wasserstoffs, 
und zum Bewirken, daB die Wasserstoffseparations- 
steuereinheit die Menge des von der Wasserstoffpumpe 
separierten Wasserstoffes regelt, wodurch die Menge 
des in dem Wasserstoffreservoir gespeicherten Wasser- 
stoffes auf ein vorbestimmtes Niveau geregelt wird, 
worin der in der Wasserstoffpumpe enthaltene Fest- 
elektrolyt cine Perowskitstruktur besitzt, die einen Er- 
daikalimetaliplatz, einen Seltenerdmetallplatz und 
Sauerstoff aufweist, 

der Erdaikalimetaliplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Scltenerdmetall besetzt wird. 

27. Wasserstoffversorgungsvorrichtung gemaB An- 
spruch 26, worin das andere Seitenerdmetali Gadoli- 
nium (Gd) ist. 

28. Sauersloffkonzentrationssensor, der ein Paar von 
Elektroden und eine Elektrolytschicht aufweist, die aus 
einem sauerstoffionenleitendcn FestclekUolylen be- 
steht, die zwischen dem Paar von Elektroden eingefugt 
ist, wobei der Sauersloffkonzentrationssensor eine 
Konzentration von in einem Zielgas enthaltenen Sauer- 
stoff bestimmt, auf der Grundlage eines elektrischen 
Zustandes, der zwischen den Elektroden, die Uber der 
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Eleklrolytschicht angeordnet sind, auftriti, wenn eine 
Seite der Elekirolyischichi einem Referenzgas mil ei- 
ner vorbestimmten Sauerstoffkonzentration ausgesetzt 
wird und die andcrc Seite dcr Eleklrolytschicht dem 
Zielgas mil ciner unbekannten SauerslofFkon/cntration S 
ausgesetzt wird, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitslruklur besilzt, 
die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetail- 
platz und Sauerstoff aufweist, 

der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 10 
und 

dcr Scllcncrdmetallplalz von Praseodym (Pr) und ci- 
ncm andercn Seltcnerdmetall besetzt wird. 

29. Sauerstoffkonzentralionssensor, der ein Paar von 
Elektroden und eine Elekirolyischichi aufweist, die aus is 
einem sauerstoffionenleitenden Feslelektrolyten be- 
slehl, die zwischen dem Paar von Elektroden eingefugt 
ist, wobei der Sauerstoffkonzentrationssensor eine 
Konzentration von in einem Zielgas enthaltenen Sauer- 
stoff bcstimmt, auf der Grundlagc eines elcktrischcn 20 
Zustandes, der zwischen den ElekUx)den, die iiber der 
Eleklrolytschicht angeordnet sind, auftritt, wenn eine 
Seite der Eleklrolytschicht einem Referenzgas mil ei- 
ner vorbestimmten Sauerstoffkonzentration ausgesetzt 
wird und die andere Seite der Eleklrolytschicht dem 25 
Zielgas mit einer unbekannten Sauersloffkonzenlralion 
ausgesetzt wird, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitslruklur besilzt, 
die einen Erdaikalimetallplatz, einen Sellenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 30 
der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

30. Sauerstoffkonzentrationssensor gemaB Anspruch 35 
28 Oder 29, worin das andere Seltenerdmetall Gadoli- 
nium (Gd) ist. 

31. Sauerstoffkonzentrationssensor gemaB einem der 
Anspriiche 28 bis 30, worin der elektrische Zustand, 
der zwischen den Elektroden, die iiber der Eleklrolyt- 40 
schichl angeordnet sind, auflrill, eine eleklromotori- 
sche Krafl ist. 

32. Dampllconzcntrationssensor mil einem protoncn- 
leitenden Feslelektrolyten, wobei der Dampfkonzen- 
trationssensor aufweist: 45 
eine ElekUx)lytschicht, die aus dem FestelekU-olyten 
besteht und angeordnet ist, um zu bewirken, daB eine 
Seite der Eleklrolytschicht einem Referenzgas mit ei- 
ner vorbestimmten Dampfkonzentration ausgesetzt 
wird und die andcrc Seite dcr Festelektrolytschicht ci- 50 
ncm Zielgas mil eincr unbekannten Dampfkonzentra- 
tion ausgesetzt wird; 

ein Paar von Elektroden, die iiber der Eleklrolytschicht 
angeordnet sind; 

eine Deteklionseinrichlung zum Deleklieren eines 55 
elektrischen Zustandes, der zwischen den Elektroden, 
die iiber dcr Eleklrolytschicht angeordnet sind, auftritt; 
und 

eine Dampfkonzentrationsermittlungseinrichtung zum 
Ermitleln einer Konzentration von in dem Zielgas ent- 60 
haitenen Dampf, auf der Grundlage des durch die De- 
tektionseinrichtung detekiierten elektrischen Zustan- 
des, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskilslruklur besilzt, 

die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 65 

plaiz und Sauerstoff aufweist, 

der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 

und 
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der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der 
Elemente Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem an- 
deren Seltenerdmetall besetzt wird. 

33. Dampfkonzenlrationssensor gcmiiB Anspruch 32, 
worin das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) isl. 

34. Dampfkonzenlrationssensor mit einem protonen- 
leitenden Feslelektrolyten, wobei der Dampfkonzen- 
lrationssensor aufweist: 

eine ElekU*olylschicht, die aus dem Feslelektrolyten 
besteht und angeordnet ist, um zu bewirken, daB eine 
Seite der Eleklrolytschicht einem Referenzgas mit ei- 
ner vorbestimmten Dampfkonzentration ausgesetzt 
wird und die andere Seite dcr FestclektrolyLschichl ei- 
nem Zielgas mit einer unbekannten Dampfkonzentra- 
tion ausgesetzt wird; 

ein Paar von Elektroden, die iiber der Eleklrolytschicht 
angeordnet sind; 

eine Detektionseinrichtung zum Delektieren eines 
elektrischen Zustandes, der zwischen den Elektroden, 
die iiber der Eleklrolytschicht angeordnet sind, auftritt; 
und 

eine Dampfkonzentrationsermittiungseinrichtung zum 
Ermitteln einer Konzentration von in dem Zielgas ent- 
haltenen Dampf, auf der Grundlage des durch die De- 
tektionseinrichtung detektierten elektrischen Zustan- 
des, 

worin der Festelektrolyt eine Perowskitslruklur besilzt, 
die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 
der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimetall besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

35. Dampfkonzenlrationssensor gemaB Anspruch 34, 
worin das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

36. Dampfkonzenlrationssensor gemaB einem der An- 
spriiche 32 bis 35, worin der elektrische Zustand, der 
durch die Detektionseinrichtung detektiert wird, eine 
zwischen den Elektroden erzeugle elektromotorische 
Kraft ist. 

37. Brennstoffzellensystem, das eine Vielzahl von 
Brennsloffzellcn zum Empfangen einer Zufiihrung von 
Wasserstoff und Er/eugen einer clektromotorischen 
Kraft und einen Reformierer zum Umwandeln eines 
Kohlenwassersioff-Rohbrennsloffes und Erzeugen ei- 
nes wasserstoffreichen gasformigen Brennstoffes auf- 
weist, wobei das Brennstoffzellensystem des weiteren 
aufweist: 

eine Wasserstoffpumpe zum Empfangen einer Zufiih- 
rung des durch den Reformierer erzeugten gasformigen 
Brennstoffes, Separieren von Wasserstoff aus dem gas- 
formigen Brennstoff und Zufiihren des separierten 
Wasserstoffes zu den Brennstoffzellen, wobei 
die Wasserstoffpumpe eine Eleklrolytschicht, die aus 
einem proionenleiienden Feslelektrolyten besteht, und 
ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBl, eine Ka- 
thode und eine Anode, die auf jcder der Scitcn dcr 
Eleklrolytschicht angeordnet sind, wobei die Wasser- 
stoffpumpe eine Zufiihrung des gasformigen Brenn- 
stoffes zu einer Seite der Eleklrolytschicht mit der Ka- 
thode empfangt und Wasserstoff aus dem gasformigen 
Brennstoff separiert, wobei eine Spannung, die an die 
Elekux)lytschicht iiber die Elektroden angelegt ist, be- 
wirkt, daB der in dem gasformigen Brennstoff enthal- 
tene Wasserstoff ein Elektron verlierl und ein Proton 
bildet, welches durch die Eleklrolytschicht hindurch- 
geht und ein Elektron aufnimmt, um an der anderen 
Seite der Eleklrolytschicht mit der Anode wieder zu 
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Wasserstoff zu werden, 

wobei der Festelekirolyt eine Perowskitstrukiur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Selteneidmetall- 
plalz und Saucrstoff aufweist, 

dcr Erdalkalimctallplatz von Barium (Ba) besclzl wird, 5 
und 

der Seltenerdmelallplatz von wenigstens einem der 
Elemenie Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem an- 
deren Seltenerdmetall besetzl wird. 

38. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 37, worin lO 
das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

39. BrennstofTzcllcnsystem, das cine Vielzahl von 
BrennstofT/cllen zum Empfangcn einer Zufiihrung von 
Wasserstoff und Erzeugen einer elektromotorischen 
Kraft und einen Reformierer zum Umwandeln eines 15 
Kohienwasserstoff-Rohbrennstoffes und Erzeugen ei- 
nes wasserstoffreichen gasformigen Brennstoffes auf- 
weist, wobei das Brennstoffzellensystem des weiteren 
aufweist: 

eine Wasserstoffpumpc zum Empfangen einer Zufuh- 20 
rung des durch den Reformierer erzeugten gasformigen 
Brennstoffes, Separieren von Wasserstoff aus dem gas- 
formigen Brennstoff und Zufuhren des separierlen 
Wasserstoffes zu den Brennstoflfzellen, wobei 
die Wasserstoffpumpc eine ElekU*olytschicht, die aus 25 
einem protonenleitenden Festelektrolyten besteht, und 
ein Paar von Elektroden aufweist, das heiBt eine Ka- 
thode und eine Anode, die auf jeder der Seiten der 
Eleklrolytschicht angeordnet sind, wobei die Wasser- 
stoffpumpc eine Zufiihrung des gasformigen Brenn- 30 
stoffes zu einer Seite der Eleklrolytschicht mil der Ka- 
thode empfangt und Wasserstoff aus dem gasfSrmigen 
Brennstoff separiert, wobei eine Spannung, die an die 
ElekU-olylschichl uber die Elektroden angelegt ist, be- 
wirkt, daB dcr in dem gasformigen Brennstoff enthal- 35 
tene Wasserstoff ein Elektron verliert und ein Proton 
bildet, welches durch die Eleklrolytschicht hindurch- 
geht und ein Elektron aufnimmt, um an der anderen 
Seile der Elektrolylschichl mit der Anode wieder zu 
Wasserstoff zu werden, 40 
wobei der FestelekU-olyt eine Perowskitstrukiur besitzt, 
die einen Erdalkalimetallplatz, einen Sellcnerdmelall- 
platz und Saucrstoff aufweist, 
der Erdalkalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen Erdalkalimelall besetzl wird, und 45 
der Seltenerdmelallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

40. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 39, worin 
das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

41. Brennstoffzellensystem gemaB einem dcr Ansprii- 50 
che 37 bis 40, worin die Wasserstoffpumpc cine Zufiih- 
rung von Elektrizitat durch den FestelekU-olyten hin- 
durch steuert, um so eine Menge des aus dem gasformi- 
gen Brennstoff separierlen Wasserstoffes zu regeln. 

42. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 41. wobei 55 
das Brennstoffeellensystem des weiteren aufweist: 
einen Wasserstofftank zum Speichcm des durch die 
Wasserstoffpumpc aus dem gasformigen Brennstoff se- 
parierlen Wasserstoffes vor einer 5iufUhrung zu den 
Brennstoffzellen; 60 
eine WasserstoffspeichermeBeinrichtung zum Messen 
einer Menge des in dem Wasserstofftank gespeicherlen 
Wasserstoffes; und 

eine Wasserstoffpumpensteuereinrichtung zum Sleuem 
der Zufiihrung von Elekunzitat durch die in der Wasser- 65 
sloffpumpe enthaltene Eleklrolytschicht hindurch, auf 
der Grundlage der Messung durch die Wasserstoffspei- 
chermeBeinrichlung, um so die Menge des in dem Was- 



serstofftank gespeicherlen Wasserstoffes auf ein vorbe- 
stimmtes Niveau zu regeln. 

43. Brennstoffzellensystem, das eine Vielzahl von 
Brennstoffzellen zum Empfangcn einer Zufiihrung von 
Wasscrstoff-enlhallenden gasformigen Brennsloff und 
Erzeugen einer elektromotorischen Kraft, einen Refor- 
mierer zum Umwandeh) eines Kchlenwassersloff-Roh- 
brennstoffes und Erzeugen eines reformierlen Gases 
und eine Kohlenmonoxidkonzentrationsverringe- 
rungseinheit zum Oxidieren des in dem reformierlen 
Gas enthaltenen Kohlenmonoxids, um eine Konzentra- 
tion an Kohlenmonoxid in dem reformierlen Gas zu 
verringem und dadurch den gasformigen Brennstoff 
mil der verringerlen KonzenU^tion an Kohlenmonoxid 
zu erzeugen, aufweist, wobei das Brennstoffzellensy- 
stem des weiteren aufweist: 

einen Sauerstoffkonzentrationssensor zum Beslimmen 
einer Konzenlralion an Saucrstoff, der in dem gasfor- 
migen Brennsloff cnlhallen ist, der von der Kohlen- 
monoxidkonzcnlralionsvcrringcrungscinheil zu den 
Brennstoffzellen zugefiihrt wird; und 
eine Zufuhrungssteuereinheit fur das oxidierende Gas 
zum Steuem einer Menge an oxidierendem Gas, das in 
die Kohlenmonoxidkonzenu-ationsverringe- 
rungseinheit zur Oxidation von Kohlenmonoxid einge- 
speist wird, auf der Grundlage der Bestimmung durch 
den Sauerstoffkonzentrationssensor, wobei 
der Sauerstoffkonzentrationssensor ein Paar von Elek- 
troden und eine Eleklrolytschicht aufweist, die aus ei- 
nem sauersloffionenleilenden Fcsleleklrolylen besiehl, 
die zwischen dem Paar von Elektroden eingeftigl isl, 
wobei der Sauerstoffkonzentrationssensor die Konzen- 
iradon des in dem gasformigen Brennstoff enthaltenen 
Sauersloffes besUmml, auf der Grundlage eines eleklri- 
schen Zuslandes, der zwischen den Elektroden, die 
iiber der Eleklrolytschicht angeordnet sind, auftritt, 
wenn eine Seite der Eleklrolytschicht einem Referenz- 
gas mit einer vorbestimmten Sauerstoffkonzentration 
ausgesetzt wird und die andere Seite der EiekUrolyt- 
schicht dem gasformigen Brennstoff ausgesetzt wird, 
wobei der Festelekirolyt eine PerowskitsU*uktur besitzt, 
die einen Erdalkalimctallplatz, einen Seltenerdmelall- 
platz und Saucrstoff aufweist, 
der Erdalkalimelallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 
und 

der Seltenerdmelallplatz von Praseodym (Pr) und ei- 
nem anderen Seltenerdmetall besetzt wird. 

44. Brennstoffzellensystem, das eine Vielzahl von 
Brennstoffzellen zum Empfangen einer Zufiihrung von 
Wasscrstoff-enlhallenden gasformigen Brennstoff und 
Erzeugen einer elektromotorischen Kraft, einen Refor- 
mierer zum Umwandeln eines Kohlenwasserstoff-Roh- 
brennstoffes und Erzeugen eines reformierlen Gases 
und eine Kohlenmonoxidkonzentralionsverringe- 
rungseinheit zum Oxidieren des in dem reformierlen 
Gas enthaltenen Kohlenmonoxids, um eine Konzentra- 
don an Kohlenmonoxid in dem reformierlen Gas zu 
verringem und dadurch den gasformigen Brennsloff 
mil der verringerlen Konzenlralion an Kohlenmonoxid 
zu erzeugen, aufweist, wobei das Brennstoffzellensy- 
stem des weiteren aufweist: 

einen Sauerstoffkonzentrationssensor zum Besdnmien 
einer Konzenlralion an Saucrstoff, der in dem gasfor- 
migen Brennstoff cnlhallen isl, der von der Kohlen- 
monoxidkonzentradonsverringerungseinheil zu den 
Brennstoffzellen zugefiihrt wird; und 
eine Zufuhrungsstcuereinheil fiir das oxidierende Gas 
zum Steuem einer Menge an oxidierendem Gas, das in 
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die Kohlenmonoxidkonzentrationsvemnge- 
rungseinheil zur Oxidation von Kohlenmonoxid einge- 
speist wird, auf der Grundlage der Bestimmung durch 
den SauerstofFkon/^ntralionsscnsor, wobci 
der SauerstofFkonzcnlrationssensor cin Paar von Elck- S 
troden und eine Elektrolytschicht aufweist, die aus ei- 
nem sauerstoflionenleitenden FesteLektrolyten besteht, 
die zwischen dem Paar von Elektroden eingefiigt isl, 
wobei der Sauerstoffkonzenlrationssensor die Konzen- 
tration des in dem gasformigen BrennstofF enlhaltenen 10 
Sauerstoffes bestimmt, auf der Grundlage eines elektri- 
schen ZusLandcs, der zwischen den Elektroden, die 
uber der Elektrolytschicht angcordnct sind, auftrilt, 
wenn eine Seite der Elektrolytschicht einem Referenz- 
gas mil einer vorbestimmten Sauerstoffkonzentration 15 
ausgesetzt wird und die andere Seite der Elektrolyt- 
schicht dem gasfxirmigen Brennstoff ausgesetzt wird, 
wobei derFestelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und SauerstofF aufweist, 20 
der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen ErdalkalimetaU besetzt ist, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt ist. 

45. Brennstoffzellensystem gemaB einem der Ansprii- 25 
che 43 Oder 44, worin das andere Seltenerdmetall Ga- 
dolinium (Gd) ist. 

46. Brennstoffzellensystem gemaB einem der Ansprii- 
che 43 bis 45, worin der elektrische Zustand, der zwi- 
schen den Elektroden, die iiber der Elektrolytschicht 30 
angeordnet sind, auftritt, eine elektromotorische Kraft 
ist. 

47. Brennstoffzellensystem, das eine Vielzahl von 
Brennstoffzellen zum Empfangen einer Zufuhrung von 
WasserstofF-cnthaltenden gasformigen BrcnnstofT und 35 
Erzeugen einer elektromotorischen Kraft und einen Re- 
formierer zum Umwandeln eines Kohlenwasserstoff- 
Rohbrennstoffes durch eine Dampfreformierungsreak- 
tion und Erzeugen des gasformigen Brennstoffes auf- 
weist, wobei das Brennstoffzellensystem des weiteren 40 
aufweist: 

einen Dampfkonzentrationssensor zum Bestimmen ei- 
ner Konzcntration an Dampf, der in dem gasformigen 
Brennstoff enthalten ist, der durch den Reformierer er- 
zeugt wird; und 45 
eine Zufuhrungssteuereinheit fiir den Dampf zum Steu- 
era einer Menge an Dampf, der in den Reformierer fiir 
die Dampfreformierungsreaklion eingespeist wird, auf 
der Grundlage der Bestimmung durch den Dampfkon- 
zentrationssensor, wobei 50 
der Dampfkonzentrationssensor ein Paar von Elektro- 
den und eine Elektrolytschicht aufweist, die aus einem 
protonenleitenden Festelektrolyten besteht, die zwi- 
schen dem Paar von Elektroden eingefUgt ist, wobei 
der Dampfkonzentrationssensor die Konzentration des 55 
in dem gasformigen BrennstofF enthaltenen Dampf be- 
stimmt, auf der Grundlage eines clcktrischen Zustan- 
des, der zwischen den Elektroden, die uber der Elektro- 
lytschicht angeordnet sind, auftritt, wenn eine Seite der 
Festelektrolytschichl einem Referenzgas mil einer vor- 60 
bestimmten Dampfkonzentration ausgesetzt wird und 
die andere Seite der Elektrolytschicht dem gasformigen 
Brennstoff ausgesetzt wird, 

wobei der Festelektrolyt eine Perowskilstruklur besitzt, 

die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 65 

platz und SauerstofF aufweist, 

der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) besetzt wird, 

und 
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68 

der Seltenerdmetallplatz von wenigstens einem der 
Elemenie Cer (Ce) und Praseodym (Pr) und einem an- 
deren Seltenerdmetall besetzt wird. 

48. BrennslofFzcllcnsystem nach Anspruch 47, worin 
das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

49. Brennstoffzellensystem, das eine Vielzahl von 
Brennstoffzellen zum Empfangen einer Zufuhrung von 
Wasserstoff-enthaltenden gasformigen BrennstofF und 
Erzeugen einer elektromotorischen Kraft und einen Re- 
formierer zum Umwandeln eines KohlenwasserstofF- 
Rohbrennstoffes durch eine Dampfreformierungsreak- 
tion und Eraeugen des gasformigen Brennstoffes auf- 
weist, wobei das Brennstoffzellensystem des weiteren 
aufweist: 

einen Dampfkonzentrationssensor zum Bestimmen ei- 
ner Konzentration an Dampf, der in dem gasformigen 
Brennstoff enthalten ist, der durch den Reformierer er- 
zeugt wird; und 

eine Zufuhrungssteuereinheit fiir den Dampf zum Steu- 
crn einer Menge an Dampf, der in dcii Reformierer fiir 
die Dampfreformierungsreaktion eingespeist wird, auf 
der Grundlage der Bestimmung durch den Dampfkon- 
zentrationssensor, wobei 

der Dampfkonzentrationssensor ein Paar von Elektro- 
den und eine Elektrolytschicht aufweist, die aus einem 
protonenleitenden Festelektrolyten besteht, die zwi- 
schen dem Paar von Elektroden eingefugt ist, wobei 
der Dampfkonzentrationssensor die Konzentration des 
in dem gasformigen BrennstofF enthaltenen Dampf be- 
stimmt, auf der Grundlage eines elektrischen Zustan- 
des, der zwischen den Elektroden, die Uber der Elektro- 
lytschicht angeordnet sind, auftritt, wenn eine Seite der 
Festelektrolytschicht einem Referenzgas mit einer vor- 
bevStimmten Dampfkonzentration ausgesetzt wird und 
die andere Seite der Elektrolytschicht dem gasformigen 
Brennstoff ausgesetzt ward, 

wobei der Festelektrolyt eine Perowskitstruktur besitzt, 
die einen Erdaikalimetallplatz, einen Seltenerdmetall- 
platz und Sauerstoff aufweist, 

der Erdaikalimetallplatz von Barium (Ba) und einem 
anderen ErdalkalimetaU besetzt wird, und 
der Seltenerdmetallplatz von Cer (Ce) und einem ande- 
ren Seltenerdmetall besetzt wird. 

50. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 49, worin 
das andere Seltenerdmetall Gadolinium (Gd) ist. 

51. Brennstoffzellensystem gemaB einem der Ansprii- 
che 47 bis 50, worin der elektrische Zustand, der zwi- 
schen den Elektroden, die iiber der Elektrolytschicht 
angeordnet sind, auftritt, eine elektromotorische Kraft 
ist. 
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